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Kapitel 1
Einleitung
Die Aufheizung von Materie durch Bestrahlung mit Licht ist ein uns wohlbekann-
tes, alltägliches Phänomen. Sei es nun das schwarz lackierte Auto welches sich in
der Mittagssonne aufheizt, die Plastik-Wasserﬂasche die unter der Schreibtischlampe
schmilzt oder einfach der Gang zum Solarium. Alle diese Wechselwirkungsprozes-
se haben eines gemeinsam: Die Bestrahlung durch die uns alltäglich umgebenden
natürlichen und künstlichen Lichtquellen ﬁndet quasi-kontinuierlich, also langsam
statt. Ein durch solche Prozesse aufgeheizter Körper beﬁndet sich zu jeder Zeit bei-
nahe im thermodynamischen Gleichgewicht.
Was aber passiert, wenn die Bestrahlung schockartig, d.h. auf einer Zeitskala viel
kleiner als der Thermalisierungszeit stattﬁndet? Das elektromagnetische Feld des
Lichtes wechselwirkt zunächst nur mit dem elektronischen System des Festkörpers,
während das Gittersystem aufgrund seiner Trägheit kaum beeinﬂusst wird. Der Kör-
per beﬁndet sich nun für kurze Zeiten in einem extremen Nichtgleichgewichtszu-
stand: Das elektronische System wird stark angeregt, während das Gittersystem
kalt bleibt.
Es ﬁndet nun ein Energieaustausch zwischen dem elektronischen und dem phononi-
schen System auf der Zeitskala von einigen hundert Femtosekunden (1 fs=10−15 s)
1
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bis zu einigen zehn Pikosekunden (1 ps = 10−12 s) statt. Dieser Energieaustausch
beruht auf der Elektron-Phonon-Wechselwirkung, und endet, wenn beide Teilsyste-
me des Körpers die selbe Temperatur erreicht haben. Um diese Dynamik beobachten
zu können bedarf es Experimenten mit hoher zeitlicher Auﬂösung.
Während die Beobachtung des zeitlichen Verlaufes der elektronischen Temperatur
(bspw. durch optische Reﬂektivitätsmessungen) bereits vor rund 20 Jahren realisiert
wurde, widmeten sich bisher nur wenige Arbeiten dem Aufheizen des Gittersystems.
Hierzu sind Methoden notwendig, die das Gittersystem unabhängig von den Ein-
ﬂüssen des elektronischen Systems zeitaufgelöst beobachten können.
Durch die kürzlich erzielten Fortschritte [60, 67] in der Methodik der zeitaufge-
lösten Elektronenbeugung ergibt sich eben diese Möglichkeit. Dünne Festkörperﬁl-
me werden zunächst durch Beschuss mit ultrakurzen Laserimpulsen in einen Nicht-
gleichgewichtszustand zwischen elektronischer- und Gittertemperatur versetzt. Die
anschließende Gitteraufheizung wird mit Sub-ps zeitlicher Auﬂösung anhand des
Debye-Waller-Eﬀektes im Elektronenbeugungsbild beobachtet. Die so gewonnenen
Daten erlauben Rückschlüsse auf die Elektron-Phonon-Kopplung in den untersuch-
ten Materialien.
In dieser Arbeit wurde eine Elektronenbeugungsapparatur aufgebaut und zur Un-
tersuchung des Kopplungsverhalten in Gold, Kupfer, Silber und Wismut verwendet.
Die Resultate dieser Messungen zeigen zu einem Teil Übereinstimmungen mit den
Ergebnissen optischer Reﬂektivitätsmessungen [78, 79] und zum anderen Teil ein
bisher nicht beobachtetes Kopplungsverhalten.
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Diese Arbeit ist in fünf Kapitel gegliedert. Dem vorliegenden Kapitel schließt sich das
zweite Kapitel an, in dem die physikalischen Grundlagen der Elektronenbeugung,
der Erzeugung und Dynamik ultrakurzer Elektronenimpulse und der schnellen Git-
teraufheizung nach optischer Kurzimpulsanregung erklärt werden.
Das dritte Kapitel beschreibt den in dieser Arbeit verwendeten experimentellen Auf-
bau. Es werden Grenzen und Möglichkeiten diskutiert und Verbesserungsvorschläge
angegeben.
Im vierten Kapitel werden die Resultate zeitaufgelöster Messungen an den Metall-
und Bi-Filmen zusammengefasst und diskutiert.
Das fünfte - und letzte - Kapitel stellt die Ergebnisse dieser Arbeit zusammenfas-
send dar. Ein kurzer Ausblick auf eine Erweiterung der Anwendungsmöglichkeiten
der Technik und ein konkreter Ausblick auf einen verbesserten experimentellen Auf-
bau sowie zur Übertragung hoher Zeitauﬂösung auf Experimente in reﬂektiver Beu-
gungsgeometrie (RHEED) wird gegeben. Im Anhang ﬁndet sich ein weiteres, kurzes
Kapitel welches technische Details zu diesen neuartigen Experimenten darstellt. Er-
ste Vorarbeiten zur Realisierung der hohen Zeitauﬂösung in dieser Geometrie sind
im Rahmen dieser Arbeit geleistet worden.
1.1 Zeitaufgelöste Elektronenbeugung
Das Grundkonzept hinter der Methode der zeitaufgelösten Elektronenbeugung ist
verhältnismässig einfach. Durch den Einsatz ultrakurzer Laserimpulse werden räum-
lich atomar auﬂösende Elektronenbeugungsexperimente mit einer hohe Zeitauﬂö-
sung im ps-fs Bereich kombiniert. Durch diesen Zusammenschluss atomarer zeitli-
cher und räumlicher Auﬂösung eröﬀnen sich Anwendungsfelder, welche bisher nur
der zeitaufgelösten Röntgenbeugung zugänglich waren.
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Zahlreiche Elektronenbeugungs-Methoden sind heutzutage standardmässig im Ein-
satz. Ein Beispiel ist LEED (Beugung niederenergetischer Elektronen, Low Energy
Electron Diﬀraction), eine Methode die mittlerweile ein Standardwerkzeug zur Un-
tersuchung der Struktur und Qualität von Oberﬂächen darstellt. Niederenergetische
Elektronen mit einigen zehn bis hundert eV kinetischer Energie werden hier senkrecht
auf die zu untersuchende Oberﬂäche geschossen, und das resultierende Beugungsbild
wird in Rückstreuung beobachtet. Aufgrund der geringen Eindringtiefe der Elektro-
nen spiegelt das Beugungsbild hier lediglich die Oberﬂächenstruktur wieder.
Eine andere oberﬂächenempﬁndliche Technik stellt die reﬂektive Beugung hochener-
getischer Elektronen dar (Reﬂection High Energy Electron Diﬀraction, RHEED).
Hier werden hochenergetische Elektronen mit einigen keV kinetischer Energie un-
ter streifendem Einfall auf die zu untersuchende Oberﬂäche eingestrahlt und das
resultierende Beugungsbild in Reﬂexion beobachtet. Ein Vorteil gegenüber LEED
besteht hier darin, dass vor der Probe keinerlei Aperturen oder andere behindernde
Komponenten angebracht werden müssen, so dass das Probenmaterial während des
Messvorganges bearbeitet und manipuliert werden kann. So lässt sich beispielsweise
das Wachstum dünner Schichten direkt und in Echtzeit beobachten.
Die Elektronenbeugung an Materialien in der Gasphase liefert Strukturinformatio-
nen über Moleküle. Durch die zufällige Orientierung der Gasmoleküle gegenüber
dem Elektronenstrahl bestehen die Beugungsbilder hier aus konzentrischen Ringen,
die Aufschluss auf den mittleren Molekülabstand und die Anordnung der Atome
innerhalb des Moleküls liefern.
Auch Festkörper lassen sich mit Hilfe der Beugung hochenergetischer Elektronen
in Transmission untersuchen. Hierfür sind sehr dünne Proben von einige zehn Na-
nometer Schichtdicke erforderlich. Hochenergetische Elektronen mit einigen zehn
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keV kinetischer Energie werden durch die dünnen Filme hindurchgeschossen und
erzeugen hinter der Probe ein Beugungsbild. Diese Technik wurde in dieser Arbeit
verwendet.
Alle hier angesprochenen Methoden wurden bereits erfolgreich durch eine Zeitauﬂö-
sung im Nano- bis Femtosekundenbereich ergänzt. Durch den Einsatz des sogenann-
ten Anrege-Abfrage-Verfahrens, in dem stroboskopartig Momentaufnahmen der ato-
maren oder molekularen Konﬁgurationen aufgezeichnet werden können, lassen sich
die zeitliche Entwicklung der beobachteten Struktur nach optischer Anregung direkt
verfolgen. Die zeitliche Auﬂösung solcher Experimente ist hierbei durch die Dauer
der abfragenden Impulse - in diesem Fall Elektronenimpulse - bestimmt. In allen hier
erwähnten Methoden ergeben sich unterschiedliche Probleme bei der Erzeugung sol-
cher ultrakurzer Elektronenimpulse, die im Rahmen dieser Arbeit behandelt werden.
Die ersten zeitaufgelösten Transmissions-Elektronenbeugungsexperimente sind 1984
von Williamson und Mourou [1] durchgeführt worden. Durch die Bestrahlung von
dünnen Aluminium-Filmen mit ps-Laserimpulsen konnte hier der laserinduzierte
Schmelzvorgang - mit einer zeitlicher Auﬂösung im Bereich von 20 bis 100 ps - di-
rekt beobachtet werden.
Einen großen Fortschritt auf dem Gebiet der zeitaufgelösten Elektronenbeugung
stellte die Arbeit von Siwick und Mitarbeitern [60, 67] dar. Knapp 20 Jahre nach
den ersten Arbeiten von Williamson und Mourou gelang es ihnen durch eine detail-
lierte Analyse der zeitlichen Dynamik ultrakurzer Elektronenimpulse und der Lösung
einiger grundlegender experimenteller Probleme, die Zeitauﬂösung in Transmissions-
geometrie in den Bereich von rund 600 fs zu treiben. Mit dieser hohen Zeitauﬂösung
wurde das Experiment von Williamson und Morou wiederholt. Es konnte gezeigt
werden, dass die langreichweitigen Ordnung der Atome innerhalb von 3.5 ps verlo-
ren geht und ein Fest-Flüssig-Phasenübergang stattﬁndet [2].
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Einen wesentlichen Beitrag zur Entwicklung der Methodik und zur Anwendung auf
verschiedensten Gebieten lieferten auch Zewail und Mitarbeiter (für eine Übersicht
siehe [3]). Während ein Großteil seiner Arbeiten sich vor allem mit Experimenten mit
ps-Zeitauﬂösung an Molekülen in der Gasphase befasste gelang es der Zewail-Gruppe
vor kurzem oberﬂächensensible Beugungsexperimente in reﬂektiver Geometrie mit
Sub-ps Zeitauﬂösung durchzuführen [13]. Mit dieser Methode war es ihnen möglich,
den optisch induzierten Phasenübergang der monoklinischen in die tetragonale Pha-
se in Vanadiumoxid direkt zu beobachten [4]. Kürzlich wurde unter Verwendung
dieser Methode auch über Experimenten an nanostrukturierten Oberﬂächen berich-
tet [14].
Bis heute lässt sich eine stetig wachsende Zahl von zum großen Teil hochrangigen
Publikationen zum Thema zeitaufgelöste Elektronenbeugung verzeichnen. Zahlrei-
che ultraschnelle Phänomene auf der Zeitskala einiger hundert Femtosekunden bis
zu wenigen Pikosekunden sind bereits erfolgreich mit Hilfe dieser jungen Methode
beobachtet worden. Diesen Arbeiten schließen sich auch weiterhin interessante Ex-
perimente auf größeren Zeitskalen von einigen zehn Pikosekunden an (siehe bspw.
[15, 16]).
Arbeitsgruppe Methode Energie Auﬂösung Zitate
A. Zewail Group, CalTech Pasadena (USA) RHEED 30 keV 300 fs [4, 13]
J. Cao Group, Florida State Univ. (USA) TED 60 keV 700 fs [56, 57, 58]
D. Miller Group, Univ. of Toronto (CAN) TED 30 keV 600 fs [59, 60]
TED 55 keV 300 fs [61, 62]
D. von der Linde, Univ. Duisburg-Essen (D) TED 30 keV 800 fs [63, 64], diese Arbeit
Tabelle 1.1: Auﬂistung aller bekannten Elektronenbeugungsexperimente mit Zeitauﬂösung
im Sub-ps Bereich. Beschleuniger-basierte Quellen und Experimente sind nicht berücksich-
tigt.
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Zielvorgabe der vorliegenden Arbeit war es, die derzeitig höchst mögliche (Sub-ps)
zeitliche Auﬂösung zu erreichen. Diese Auﬂösung gelingt zur Zeit fast ausschließlich
in Transmissionsgeometrie. Tabelle 1.1 zeigt alle zum Zeitpunkt der Niederschrift
dieser Arbeit bekannten Experimente mit Sub-ps zeitlicher Auﬂösung. Das im Rah-
men dieser Arbeit aufgebaute und optimierte TED-Experimente gliedert sich somit
in eine Reihe von Experimente ein, die derzeit ausschließlich auf dem amerikanischen
Kontinent zu ﬁnden sind.
In der Literatur werden neuerdings auch Ansätze zur weiteren Verbesserung der
Zeitauﬂösung bis hin in den Attosekundenbereich durch den Einsatz neuartiger Elek-
tronenquellen [5, 6, 7] und experimenteller Tricks [12] diskutiert. Hierfür zwingend
erforderlich sind neuartige Methoden zur vollständigen Charakterisierung ultrakur-
zer Elektronenimpulse [8, 9, 10], die sich ebenfalls in der Entwicklung beﬁnden.
Ebenso ist die Übertragung der hohen Zeitauﬂösung auf andere Elektonenbeugungs-
methoden wie LEED und RHEED weiterhin Gegenstand aktueller Forschung [11].
Trotz des immensen Fortschritts auf diesem Gebiet lässt sich jedoch zweifelsohne
behaupten, dass sich die Technik noch in den Kinderschuhen beﬁndet und das volle
Potential an Möglichkeiten hier bei weitem noch nicht ausgeschöpft ist.
1.2 Abgrenzung von der zeitaufgelösten Röntgen-
beugung
Die aufgezeigten Möglichkeiten der zeitaufgelösten Elektronenbeugung scheinen auf
dem ersten Blick keine großen Vorteil gegenüber der Methode der zeitaufgelösten
Röntgenbeugung zu bieten. Tatsächlich sind beide Methoden komplementär, sowohl
in der Probenauswahl als auch in den möglichen experimentellen Anwendungen.
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Die wesentlichen Unterschiede der beiden Methoden ergeben sich aus den verschie-
denen Streuquerschnitten von Elektronen und Röntgenstrahlen und deren entspre-
chenden Eindringtiefen in Festkörpermaterialien. Ein weiterer Unterschied betriﬀt
die praktisch zur Verfügung stehenden Wellenlängen.
Typische Laser-Plasma Röntgenquellen erzeugen charakteristische Röntgenstrah-
lung mit Wellenlängen von einigen Ångström [20, 21]. Elektronen mit kinetischen
Energien im Bereich einiger zehn keV besitzen hingegen de Broglie-Wellenlängen im
Bereich einiger Pikometer. Dies hat zwei wesentliche Konsequenzen. Zum einen las-
sen sich durch Elektronen Beugungsreﬂexe höherer Ordnung beobachten, für die die
Braggsche Beugungsbedingung für Röntgenstrahlung nicht erfüllt werden kann.
Solche Reﬂexe hoher Ordnung zeigen sich in Form und Intensität in den meisten
Fällen weitaus sensibler gegenüber Veränderungen der Festkörperstruktur als Reﬂe-
xe niedriger Ordnung. Somit haben durch äußere Einﬂüsse induzierte Prozesse eine
stärkere Auswirkung auf das Beugungsbild und lassen sich somit leichter beobachten.
Zum anderen ergibt sich aus dem großen Unterschied der Wellenlängen eine gra-
vierende Änderung der Beugungsbedingungen. Der Impulsvektor der einfallenden
Röntgenstrahlung ist vergleichbar mit den reziproken Gittervektoren, so dass sich
in solchen Experimente verhältnismässig große Beugungswinkel ergeben. Man wür-
de sehr großﬂächige Detektoren benötigen, um mehr als nur eine Beugungsordnung
gleichzeitig zu beobachten. Bei Elektronenbeugungsexperimenten ist die Änderung
des Elektronenimpulses gering, so dass die Beugungswinkel hier nur einige wenige
Grad betragen. Durch die simultane Beobachtung mehrerer Beugungsordnungen er-
gibt sich hier ein vollständigeres Bild der Gitterdynamik.
Ein weiterer Unterschied zwischen den beiden Methoden ergibt sich aus den un-
terschiedlichen Eindringtiefen von Röntgen- und Elektronenstrahlen. Eine wesent-
liche Voraussetzung für Anrege-Abfrage-Experimente ist, dass nur tatsächlich an-
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geregtes Material abgefragt wird. Typische Eindringtiefen optischer Strahlung in
Metallen liegt in der Größenordnung von zehn bis hundert Nanometer und ent-
spricht somit den typischen Eindringtiefen hochenergetischer Elektronen. Röntgen-
strahlung im Bereich einiger keV Photonenenergie zeigt hingegen Endringtiefen um
zehn µm. In zeitauﬂösenden Röntgenbeugungsexperimenten ist somit der Einsatz
spezieller Proben oder besonderer Geometrien (z.B. streifender Strahlungseinfall)
notwendig, um die Abfrage tatsächlich angeregten Materials zu gewährleisten (siehe
bspw. [96, 87]). Die hier für die Elektronenbeugung als Vorteil genannte Überein-
stimmung der Eindringtiefen fordert allerdings den Einsatz dünner Proben von nur
einigen zehn Nanometern Schichtdicke. Nicht jedes Material lässt sich in Form von
derartigen Dünnﬁlmproben präparieren. Es ist also der Einsatz spezieller Techniken
erforderlich. Zudem müssen Elektronenbeugungsexperimente unter Hoch- bis Ultra-
hochvakuumbedingungen (speziell bei oberﬂächensensiblen Experimenten) stattﬁn-
den, was gegenüber der Röntgenbeugung (Feinvakuumbedingungen) einen erhöhten
experimentelle Aufwand mit sich bringen kann.
Ein weiterer Nachteil der Elektronen- gegenüber der Röntgenbeugung ist der Unter-
schied der Geschwindigkeiten von Licht und Elektronen. Elektronen mit der Energie
von 30 keV besitzen eine Geschwindigkeit von nur ≈ c
3
. Dieser Geschwindigkeits-
unterschied kann insbesondere in reﬂektiver Geometrie (RHEED) zu erheblichen
experimentellen Problemen führen (das sogenannte velocity-mismatch Problem).
Ein weiteres Problem bei der Erzeugung ultrakurzer Elektronenimpulse ist folgendes:
Elektronen sind geladene Teilchen, die sich aufgrund ihrer Coulomb-Wechselwirkung
voneinander abstoßen. Ein ultrakurzer Impuls hoher Ladung kann sich somit inner-
halb weniger Pikosekunden durch diese Abstoßung zeitlich stark verbreitern. Zudem
besitzen die Elektronen eine Geschwindigkeitsverteilung mit einer gewissen Breite,
was ebenfalls zur zeitlichen Verbreiterung der Impulse führt. Diese Eﬀekte sind bei
Röntgenstrahlung natürlich nicht gegeben.
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Zusammenfassend lässt sich sagen, dass beide Methoden als komplementär betrach-
tet werden können. In beiden Fällen sind Einschränkungen in dem zu verwendenden
Probenmaterial und -morphologie zu berücksichtigen, die sich durch den Einsatz
spezieller Geometrien unter Umständen jedoch auch umgehen lassen. Die zeitauf-
gelösten Elektronenbeugung bringt einige experimentellen Herausforderungen und
Probleme mit sich. Einige davon werden im Rahmen dieser Arbeit diskutiert und
gelöst. Durch die kontrollierte Erzeugung ultrakurzer Elektronenimpulse ergibt sich
letztendlich die Möglichkeit, diese Technik mit einer zeitlichen Auﬂösung im Sub-ps
Bereich erfolgreich zur Beobachtung ultraschneller Prozesse einzusetzen.
1.3 Zielsetzung und Einordnung dieser Arbeit
Ziel dieser Arbeit war der Aufbau und die Optimierung eines Elektronenbeugungs-
experimentes in Transmissionsgeometrie (Transmission Electron Diﬀraction) mit
Sub-ps zeitlicher Auﬂösung. Mit diesem Aufbau sollte die schnelle Gitteraufheizung
nach optischer Anregung von Festkörpern untersucht werden. Durch die optische
Anregung wird Energie im elektronischen System des Festkörpers deponiert. Diese
Energie wird auf der Zeitskala von einigen hundert Femtosekunden bis zu einigen
Pikosekunden an das Gittersystem weitergegeben: Das Gitter heizt sich auf. Diese
Gitteraufheizung lässt sich im Elektronenbeugungsbild anhand des Debye-Waller-
Eﬀektes direkt beobachten.
Zur Zeit der Niederschrift sind mir drei Arbeiten bekannt, die sich mit solchen Pro-
zessen und deren direkte Beobachtung durch Beugungsexperimente befassen. Die
erste Arbeit stammt ebenfalls aus der Gruppe von D. von der Linde. Hier wurde di-
rekt die Gitteraufheizung in dünnen Germanium-Schichten nach optischer Anregung
mit Hilfe zeitaufgelöster Röntgenbeugung beobachtet [17]. Die Elektron-Phonon-
Relaxationszeit in diesen dünnen Ge-Schichten wurde zu 1.1 ps bestimmt.
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Die Arbeit von Park und Mitarbeitern [18] befasst sich mit der schnellen Gitter-
aufheizung in dünnen Aluminium-Schichten, beobachtet durch Sub-ps TED. Der
Energietransfer ﬁndet hier auf der Zeitskala von rund 650 fs statt. Aufgrund der
mangelnden Genauigkeit in der Intensitätsbestimmung der Beugungsreﬂexe wurde
in dieser Arbeit jedoch eine meiner Meinung nach fragwürdige Normierungsmethode
zur Verbesserung der Genauigkeit verwendet, die unter Umständen zu einer Verfäl-
schung des zeitlichen Verhaltens führen kann.
Harb und Mitarbeiter untersuchten die Aufheizung nanostrukturierter Silizium-
Membranen mit Sub-ps TED [19]. Die Aufheizung erfolgt hier innerhalb von 1.5 ps.
Dieser Wert ist in guter Übereinstimmung mit der erwarteten Auger-Rekombinationszeit
von 2 ps. Diese Arbeit zeigt zudem die bereits erwähnte Notwendigkeit zum Ein-
satz spezieller Techniken zur Probenpräparation auf. Erst durch den Einsatz von
Photolithographie und spezieller Ätzprozesse war es möglich dünne, polykristalline
Siliziumschichten herzustellen.
In der vorliegenden Arbeit wurde die Gitteraufheizung dünner Au, Cu, Ag und
Bi-Schichten nach optischer Anregung untersucht. Die hier durchgeführten Messun-
gen zeigen, dass sich der zeitliche Verlauf der Gitteranregung direkt mit Hilfe der
vorgestellten Technik verfolgen lässt.
Die Ergebnisse der Messungen an Metallﬁlmen konnten hier - meines Wissens nach
erstmalig - direkt im Rahmen des Zwei-Temperatur-Modelles [22] mit optischen Mes-
sungen der Abkühlung des elektronischen Systems nach optischer Anregung vergli-
chen werden. Es kann somit gezeigt werden, dass dieses Modell zur Beschreibung
der Elektron-Phonon-Dynamik auf makroskopischer Skala für metallische Festkör-
per herangezogen werden kann. Bisher war dieses Modell lediglich in der Lage, die
elektronische Dynamik hinreichend gut zu reproduzieren.
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Die Messungen an Bi-Filmen zeigen hingegen ein - meines Wissens nach erstmalig
beobachtetes - Aufheizverhalten, das sich nicht im Rahmen dieses einfachen Model-
les erklären lässt. Die komplizierte elektronische Struktur dieses Halbmetalles zeigt
nach theoretischen Vorhersagen und Messungen mit Hilfe der Photoelektronenspek-
trokopie eine starke Schichtdickenabhängigkeit. Eine solches, schichtdickenabhän-
giges Aufheizverhalten konnte im Rahmen dieser Arbeit beobachtet werden. Eine
detaillierte Erklärung für dieses Verhalten kann noch nicht gegeben werden. Es wird
jedoch versucht, die erzielten Messergebnisse im Rahmen des derzeitig vorhandenen
Wissens über dieses Material zu diskutieren und interpretieren.
Kapitel 2
Physikalische Grundlagen
2.1 Elektronenbeugung
Der Wellencharakter von Teilchen wurde 1925 von Louis de Broglie erstmalig theo-
retisch vorhergesagt. Nicht viel später wurden 1927 von Davisson und Germer und
- vollkommen unabhängig - von Thomson und Reid die ersten Elektronenbeugungs-
experimente durchgeführt. Diese Experimente lieferten den experimentellen Beweis
für die Wellennatur der Elektronen und wurde 1937 mit dem Nobelpreis für Physik
an Davisson und Thomson honoriert.
Die Beugung von Elektronen an Materie lässt sich formal vollkommen analog zu der
Beugung von Röntgenstrahlung beschreiben. Der grundlegende Wechselwirkungs-
mechanismus ist hier durch die Coulomb-Wechselwirkung des eﬀektiven Potentials
der streuenden Atome mit dem eingestrahlten Elektron gegeben. Die Elektronen
werden durch die Wechselwirkung inelastisch oder elastisch gestreut und liefern ein
Beugungsbild, welches im wesentlichen die Fouriertransformierte der atomaren An-
ordnung im Realraum (den sogenannten k-Raum) darstellt. Die Wechselwirkung
lässt sich hierbei von der Gesamtstruktur des beugenden Mediums bis zu der Wech-
selwirkung mit einzelnen Atomen herunterbrechen :
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• Die Bragg- bzw. Laue-Bedingung bestimmt, in welche Richtungen grund-
sätzlich konstruktive Interferenz auftreten kann. Die Bedingung lässt sich als
eine Interferenzbedingung für an verschiedenen Gitterebenen reﬂektierten Teil-
wellen verstehen. Beträgt der Phasenunterschied der gestreuten Teilwellen ein
Vielfaches der Wellenlänge der eingestrahlten Elektronen, so tritt konstruktive
Interferenz auf. Die Bragg- bzw. Laue-Bedingung spiegelt also gewissermaßen
die Gesamtstruktur und langreichweitige Ordnung des beugenden Mediums
wieder. Durch sie ergeben sich unterschiedliche Beugungsbilder für Beugung
an polykristallinem oder monokristallinem Material.
• Der geometrische Strukturfaktor betrachtet die Interferenzbedingungen
innerhalb der Elementarzelle. Die Anordnung der einzelnen streuenden Ato-
me innerhalb der Elementarzelle führt zu Phasendiﬀerenzen der gestreuten
Teilwellen, die bestimmte Beugungsreﬂexe - welche generell durch die Bragg-
Bedingung erlaubt sind - auslöschen kann. Nicht alle generell möglichen Re-
ﬂexe treten somit tatsächlich auf. Der geometrische Strukturfaktor bildet sich
aus der Anordnung der Atome innerhalb der Elementarzelle und deren ato-
maren Streufaktoren. Durch thermische Bewegung der Streuzentren um ihre
Ruhelage ergeben sich hier zusätzliche Phasenbeiträge, die zur Reduktion der
Intensität der (erlaubten) Beugungsreﬂexe führt - dem Debye-Waller-Eﬀekt.
• Die atomaren Streufaktoren geben die Streuvermögen der verschiedenen
Atome innerhalb der Elementarzelle an. In ihnen ﬁnden sich die elastischen
Streuquerschnitte wieder. In erster Näherung ist dieses Streuvermögen pro-
portional zur Ordnungszahl Z des streuenden Atoms (Rutherford`sche Streu-
formel).
Aus der räumlichen Intensitätsverteilung eines Beugungsbildes lässt sich somit direkt
durch Auswertung der vorangegangenen Bedingungen auf die kristalline Struktur,
2.1. Elektronenbeugung 15
die langreichweitige Ordnung und auf das Streuvermögen der beteiligten Atome
innerhalb des Festkörpers schließen.
2.1.1 Bragg-/Laue-Bedingung
Die Beugung der Elektronen an den Atomen innerhalb des Kristallgitters lässt sich
als Reﬂexion von Teilwellen an verschiedenen, durch die Lage der Atome gebildeten
Gitterebenen verstehen. Fällt eine ebene Welle mit der Wellenlänge λ unter dem
Winkel Θ auf eine solche Netzebenenschar mit dem Abstand dhkl, so tritt eine kon-
struktive Interferenz dieser Teilwellen auf, wenn der zusätzliche Laufweg der an den
einzelnen Netzebenen reﬂektierten Teilwellen gerade einem Vielfachen m der Wel-
lenlänge entspricht.
θ
d
2d   sin(θ)
hkl
hkl
Abbildung 2.1: Zur Herleitung der Bragg-Gleichung.
Diese konstruktive Interferenzbedingung
mλ = 2dhklsin(Θ) (2.1)
wird Bragg-Bedingung genannt. Aus ihr ist unmittelbar einzusehen, dass die Orien-
tierung der Netzebenen gegenüber dem einfallenden Strahl drastische Änderungen
der Interferenzbedingungen mit sich führt und somit das Beugungsbild verändert.
Ebenso ist einzusehen, dass für λ > dhkl
2
keine Interferenz mehr beobachtet werden
kann.
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Aus der Bragg-Bedingung lässt sich die Form von Beugungsbildern von Materia-
lien verschieden langreichweitiger Ordnung bereits qualitativ vorhersagen1:
• Einkristalle liefern Beugungsbilder, bei denen die Bragg-Bedingung bei ge-
eigneter Orientierung der Probe in wohldeﬁnierte Richtungen erfüllt ist. Das
Beugungsbild besteht hier aus diskreten Beugungsreﬂexen.
• Polykristallines Material besteht aus Mikrokristallen mit zufälliger Orien-
tierung. Hier kann die Bragg`sche Bedingung für geeignet orientierte Mikrokri-
stalle für verschiedene Netzebenenabstände dhkl erfüllt werden. Die Azimuth-
Orientierung der Gitterebenen gegenüber dem einfallenden Strahl ist hierbei
jedoch nicht von Interesse. Die Beugungsbilder bestehen daher aus konzen-
trischen Ringen, deren Radius auf die beugenden Netzebenenabstände dhkl
schließen lassen. Da sich das gesamte Beugungsbild hier als inkohärente Über-
lagerung der Einzelbeugungsbilder verschiedener Mikrokristalle zeigt, ist es
verhältnismässig schwach.
• Gase und Flüssigkeiten besitzen keine langreichweitige Ordnung. Das Beu-
gungsbild lässt sich somit als Grenzfall dessen von polykristallinemMaterial in-
terpretieren. Die einzigen relevanten Längenskalen sind hierbei nur noch durch
die molekulare Konﬁguration und dem mittlerem nächsten Nachbarn-Abstand
gegeben. Die Beugungsbilder bestehen hier ebenfalls aus konzentrischen Rin-
gen mit einem zusätzlichen - stark verbreiterten - Beugungsring dessen Radius
grade dem mittleren nächste Nachbarn-Abstand entspricht. Aufgrund der feh-
lenden Ordnung ist das Beugungsbild eine vollständig inkohärente Superposi-
tion der Beugungsbilder einzelner Atome/Moleküle und daher sehr schwach.
Eine allgemeinere Formulierung der Braggschen Bedingung stellt die Laue-Bedingung
dar. Diese vektoriell formulierte Bedingung bedient sich des reziproken Raumes. Be-
1Es wird jeweils vereinfachenderweise das Beugungsbild monochromatischer Strahlung betrach-
tet.
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zeichnen ei=a, b, c die Basisvektoren des Kristallgitters im Realraum, so bilden sich
die Basisvektoren des reziproken Gitters e∗i durch
a∗ = 2pi
VE
(b× c) (2.2)
b∗ = 2pi
VE
(c× a) (2.3)
c∗ = 2pi
VE
(a× b), (2.4)
wobei VE = a · (b × c) das Volumen der Einheitszelle ist. Ein durch diese Basis
konstruierter reziproker Gittervektor Ghkl = ha∗+kb∗+ lc∗ steht senkrecht auf den
Gitterebenen (hkl) und besitzt die Länge | Ghkl |= 2pidhkl .
Es lässt sich zeigen, dass konstruktive Interferenz der mit dem Impulsvektor k0
einlaufenden Teilwellen genau dann auftritt, wenn der Impulsübertrag (die Ände-
rung des Impulsvektors der einfallenden Wellen) ∆k = k0 − kS bei der Beugung
gerade einem reziproken Gittervektor ∆k = Ghkl entspricht. kS bezeichnet hier den
Impulsvektor der gebeugten Strahlung. Diese Bedingung wird als Laue-Bedingung
bezeichnet und ist im wesentlichen vollkommen äquivalent zur Bragg-Bedingung.
2.1.1.1 Ewald-Konstruktion und der Thin-Film-Eﬀect
Wird die elastische Streubedingung | k0 |=| kS | im reziproken Raum betrachtet, so
müssen alle möglichen Streuvektoren auf einer Kugel mit dem Radius r = 2pi
λ
liegen.
Die Laue-Bedingung fordert zudem, dass der Streuvektor grade einem reziproken
Gittervektor entspricht. Zeichnet man das reziproke Punktegitter auf und konstru-
iert eine Kugel mit entsprechendem Radius, dessen Verbindungsvektor zwischen Ku-
gelmittelpunkt und reziprokem (000)-Punkt gerade dem einfallenden Vektor k0 ent-
spricht, so ergibt sich die sogenannte Ewald-Konstruktion. In ihr entsprechen alle
reziproken Gitterpunkte (hkl), die die Ewald-Kugel schneiden, möglichen Beugun-
greﬂexen. Der Vorteil dieser anschaulichen Konstruktion ist, dass sich an ihr leicht
18 Kapitel 2. Physikalische Grundlagen
(000)
(301)
(-301)
(000)
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k0
k hkl
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b)
k hkl
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Ghkl
Ghkl
Abbildung 2.2: Zweidimensionale Darstellung der Ewald-Konstruktion. a) Konstruktion,
in der die Wellenlänge der zu Beugenden Strahlung λ vergleichbar mit interatomaren Ab-
ständen a ist. b) Konstruktion unter den Bedingungen der Transmissionelektronenbeugung
λdb ¿ a.
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Eﬀekte wie Drehung der Probe und Veränderung der Wellenlänge der einfallenden
Strahlung diskutieren lassen. Abbildung 2.2 zeigt eine solche Ewald-Konstruktion
schematisch anhand zweier verschiedene Beugungsbedingungen für die Beugung an
einem Einkristall auf.
Abbildung 2.2a zeigt die Konstruktion unter Bedingungen auf, in denen die zu beu-
gende Strahlung eine Wellenlänge besitzt, die vergleichbar mit den interatomaren
Abständen ist. Diese Bedingungen sind beispielsweise bei der Beugung von Rönt-
genstrahlung gegeben. Die Ewald-Kugel schneidet hier nur verhältnismässig wenig
reziproke Gitterpunkte, es ergeben sich entsprechend große Beugungswinkel.
Abbildung 2.2b zeigt hingegen die Ewald-Konstruktion unter den Bedingungen der
Transmission-Elektronenbeugung auf. Durch die geringe Wellenlänge der einfallen-
den Strahlung ergibt sich hier eine Kugel mit großen Radius, die die reziproken Git-
terpunkte ﬂach schneidet. Es werden daher mehr reziproke Gitterpunkte geschnitten
als im ersten Fall. Die sich hieraus ergebenden Beugungswinkel sind im Vergleich zu
Abbildungsteil a weitaus geringer.
Dieser Eﬀekt wird durch den Thin-Film-Eﬀekt (siehe bspw. [30], S.255f) begün-
stigt: Da dünne Schichten in einer Dimension einen Bruch der - sonst streng an-
genommenen - Translationssymmetrie aufweisen zeigen sich die reziproken Gitter-
punkte in der entsprechenden reziproken Dimension verbreitert. Die sonst strenge
Laue-Bedingung weicht also auf und es sind mehrere Beugungsordnungen gleichzei-
tig beobachtbar.
Ein weiterer Eﬀekt wird anhand von Abbildung 2.2b deutlich. Durch die ﬂache
Schnittkurve der Ewald-Kugel mit den reziproken Gitterpunkten sind für nicht all-
zu (extrem) grosse Beugungswinkel nur Reﬂexe aus einer reziproken Gitterebene
beobachtbar (in der Abbildung sind dies Reﬂexe mit l=0). Reﬂexe mit l 6=0 sind
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hier zwar grundsätzlich nicht verboten, treten aber nur bei großen Beugungswinkeln
mit hohen Impulsüberträgen auf, die durch andere Eﬀekte geschwächt werden (siehe
die nachfolgenden Abschnitte). Welche Reﬂexe diesen Einschränkungen unterliegen,
hängt von der kristallinen Orientierung des Probenmaterials gegenüber dem einfal-
lenden Strahl ab (eine Drehung der Probe im Realraum würde einer Drehung des
reziproken Raumes um (000) entsprechen, es würde sich also auch in Abbildung 2.2b
Bedingungen erzeugen lassen, unter denen Reﬂexe mit l 6= 0 sichtbar sind).
Zusammenfassend lässt sich sagen, dass durch den Einsatz kurzwelliger Strahlung
und dünner Festkörperproben verhältnismässig viele Beugungsordnungen gleichzei-
tig sichtbar werden. Diese Beugungsbilder geben ein vollständigeres Bild der atoma-
ren Konﬁguration wieder als es bspw. in der Röntgenbeugung der Fall wäre. Durch
eine Analyse der experimentell gefundenen Beugungswinkel lässt sich durch Anwen-
dung der Bragg`schen Gleichung direkt auf die streuenden Netzebenen schließen. Die
Form des Beugungsbildes ergibt sich zudem aus der langreichweitigen Ordnung in-
nerhalb des Materials. Die aufgezeigte Konstruktion liefert zunächst eine einschrän-
kende Bedingung für die möglichen Beugungsreﬂexe. Diese Bedingung wird durch
den Strukturfaktor weiter eingeschränkt, welcher im nachfolgenden Abschnitt erklärt
wird.
2.1.2 Strukturfaktor
Während die Laue- bzw. Bragg-Bedingung lediglich die durch die Atome aufge-
spannten Netzebenen betrachtet und hieraus eine einschränkende Bedingung für die
möglichen Beugungswinkel herleitet, ist eine weitere Einschränkung für die mögli-
chen auftretenden Beugungsreﬂexe durch den Strukturfaktor gegeben. Er bestimmt
auch die relativen Intensitäten der auftretenden Beugungsordnungen.
Der Strukturfaktor betrachtet die Anordnung der Atome innerhalb der Einheitszelle.
Die an den verschiedenen Streuzentren innerhalb dieser Zelle gestreuten Teilwellen
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besitzen - abhängig von der Position der Atome - unterschiedliche Phasenbeiträge,
erzeugt durch die unterschiedlichen Laufwege innerhalb der Einheitszelle. Bezeich-
net rj, beschrieben durch die Basisvektoren a, b und c, die Ortsvektoren der Atome
innerhalb der Einheitszelle, so ergibt sich der Strukturfaktor zu
SA =
∑
j
fje
iGhkl·rj , (2.5)
wobei fj die atomaren Streufaktoren der Atome und Ghkl den zum betrachteten
Beugungsreﬂex (hkl) zugehörigen reziproken Gittervektor bezeichnet. Die Summe
erstreckt sich über alle in der Einheitszelle vorhandenen Atome. Betrachtet man
beispielsweise einen kubischen Kristall mit einer Basis zweier verschiedener Atome
A1 und A2 an den Orten (0,0,0) und (12 , 12 , 12), so ergibt sich der Strukturfaktor unter
Verwendung der Relation ei · e∗k = δik zu
SA = f1 + f2 · eipi(h+k+l) =
 f1 + f2, (h+ k + l) geradef1 − f2, (h+ k + l) ungerade
 (2.6)
Die Reﬂexe zeigen also unter den verschiedenen Kombinationen (hkl) unterschiedli-
che Intensitäten.
Sind die Atome A1 und A2 identisch2 (f1 = f2), so ﬁndet sogar eine vollständi-
ge Auslöschung der Reﬂexe mit h+k+l ungerade statt. Der Strukturfaktor führt
somit zu einer weiteren Einschränkung der möglich auftretenden Reﬂexe und es er-
gibt sich die Möglichkeit, durch Vergleich der relativen Reﬂexintensitäten direkt auf
die Struktur der Einheitszelle zu schließen.
2.1.3 Atomarer Streufaktor
Die in dem vorangegangenen Abschnitt verwendeten atomaren Streufaktoren fj
bezeichnen das Streuvermögen der in dem Material vorhandenen Atome. Da die
Beugung der Elektronen auf die Coulomb-Wechselwirkung mit dem abgeschirmten
2Dies entspricht der körperzentrierten (body centered cubic)-Kristallstruktur.
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Kernpotential der streuenden Atome zurückzuführen ist, liegt es hier nahe, sich
der diﬀerentiellen Streuquerschnitte der Rutherford-Streuung zu bedienen. Da der
Streufaktor die Amplitude der gestreuten Strahlung bezeichnet und sich die Streu-
querschnitte auf die Intensität beziehen, gilt der Zusammenhang | f(Θ) |2= dσ(Θ)
dΩ
.
Θ bezeichnet hier den Streuwinkel und dσ(Θ)
dΩ
den diﬀerentiellen Streuquerschnitt.
In der Literatur werden häuﬁg modiﬁzierte Rutherford-Streuquerschnitte zur Be-
rechnung der Streufaktoren herangezogen. Diese Streuquerschnitte betrachten nicht
einfach die Streuung an einer Punktladung, sondern vielmehr an einem abgeschirm-
ten Kernpotential. Da die Streuung am Kern aufgrund der höheren Ladungsdichte
stärker als die durch die Elektronenhülle ist, wird ein Abschirmwinkel Θ0 eingeführt,
oberhalb dessen die Elektron-Elektron Wechselwirkung vernachlässigt wird und die
Streuung durch den Kern dominiert.
Der modiﬁzierte Rutherford-Querschnitt ergibt sich mit dieser Abschirmung zu (sie-
he bspw. [30], S.39ﬀ oder [73], S.140ﬀ)
dσ(Θ)
dΩ
=
λ4Z2
64pi4a20(sin(
Θ
2
)2 + (Θ0
2
)2)2
, (2.7)
wobei a0 ≈ 0.529 Å den Bohrschen Atomradius, Θ0 = 0.117Z1/3
E
1/2
0
den Abschirmwinkel
(einige wenige Grad) und λ die Wellenlänge der zu beugenden Elektronen bezeichnet.
E0 [keV] ist die Elektronenenergie und Z die Kernladungszahl des streuenden Atoms.
Abbildung 2.3 zeigt doppellogarithmisch aufgetragen den Streuquerschnitt in Ab-
hängigkeit vom Beugungswinkel. Zunächst zeigt sich bereits an Gleichung 2.7, dass
das Streuvermögen quadratisch mit der Kernladungszahl zunimmt. Schwerere Ele-
mente streuen also stärker. Die Beugungsintensität nimmt stark mit dem Beugungs-
winkel Θ ab, höhere Beugungsordnungen sind somit weitaus schwächer als niedrige-
re Ordnungen bei kleineren Beugungswinkeln. Im Falle der Rückstreuung Θ ≈ 180◦
ist der Querschnitt rund 6 Zehnerpotenzen geringer als in Vorwärtsstreuung, so
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Abbildung 2.3: Diﬀerentieller Streuquerschnitt für Gold (Z=79) und Kupfer (Z=29) für
Elektronen mit 30 keV (durchgezogene Linie) und 100 keV (gestrichelte Linie) kinetischer
Energie.
das sich für hochenergetische Elektronen ein solcher Streuprozess nur schwer beob-
achten lässt. Die Beugungsintensitäten werden hier durch den Debye-Waller-Eﬀekt
aufgrund des hohen Impulsübertrages bei Rückstreuung noch weiter gesenkt. Nie-
derenergetische Elektronen hingegen besitzen generell einen weitaus größeren Streu-
querschnitt3, so das sich auch Rückstreuung beobachten lässt (wie bspw. in LEED).
Hier ist der Impulsübertrag verhältnismässig gering, so das der Debye-Waller-Eﬀekt
die Beugungsintensitäten weniger stark beeinﬂusst.
3Man beachte hier allerdings generell zwei gegenläuﬁge Eﬀekte: Während der Streuquerschnitt
mit zunehmender Elektronenenergie abnimmt nehmen zudem die Beugungswinkel aufgrund der
geänderten Bragg-Bedingungen ab. In Vorwärtsstreuung nimmt generell die Intensität der Beu-
gungsreﬂexe mit steigender Elektronenenergie zu!
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2.1.4 Inelastische Streuprozesse
Als inelastische Streuprozesse bezeichnet man Prozesse, bei denen die eingestrahl-
ten Elektronen durch Wechselwirkung mit dem Festkörper ihre Energie (und somit
zwangsläuﬁg ihren Impuls) verändern. Hierbei gilt es zunächst, eine grundlegen-
de Überlegung anzustellen. Während Stoßprozesse mit verhältnismässig geringer
Energieänderung (sogenannte quasi-elastische Prozesse) nur betraglich geringe Än-
derungen des Elektronenimpulses zur Folge haben, kann eine Änderung der Impuls-
richtung das Elektron für einen weiteren Beitrag zum Beugungsbild unbrauchbar
machen. Dies wird leicht an der Ewald-Konstruktion bzw. der Laue-Bedingung er-
sichtlich. Ein Beispiel hierfür stellt die Streuung an Phononen (sogenanntes Thermal
Diﬀuse Scattering) dar, die nur geringe Energieänderungen in der Größenordnung
von 10 meV zur Folge haben. Das Elektron wird durch einen verhältnismässig großen
Impulsübertrag jedoch aus dem Bragg-Reﬂex herausgebeugt. Somit führt jeder in-
elastischer Streuprozess zu einer Erhöhung des Untergrundes des Beugungsbildes
und einer Absenkung der Intensität der Beugungsreﬂexe.
Folgende inelastische Streuprozesse müssen bei der Wechselwirkung hochenergeti-
scher Elektronen mit Festkörpern berücksichtigt werden:
• Wechselwirkung mit Phononen und Molekülschwingungen. Typische
Schwingungsenergien von Phononen oder Moleküloszillationen liegen in der
Größenordnung einiger 10 meV. Diese Oszillationen führen zu einem Streu-
prozess mit dem Impulsübertrag ∆k = Ghkl + q, wobei q den Impulsvek-
tor der Phononen bzw. Oszillationen bezeichnet. Diese zusätzlichen Impulse
liegen in der Größenordnung typischer reziproker Gittervektoren. Die Elektro-
nen werden also zwischen die eigentlichen Bragg-Reﬂexe gebeugt und erzeugen
ein Untergrundsignal (TDS) . Man unterscheidet hier zwischen Einphononen-
und Mehrphononenprozessen. Erstere beeinﬂusst die Intensität der Flügel der
Beugungsreﬂexe, letztere führt zu einer Untergrundverteilung zwischen den
2.1. Elektronenbeugung 25
Beugungsreﬂexen. Die durch inelastische Streuung an Phononen verursach-
te Absenkung der Streuintensität der elastischen Streureﬂexe wird durch den
Debye-Waller-Faktor beschrieben. Für Messungen bei Raumtemperatur domi-
nieren die Mehrphononenstreuprozesse gegenüber den Ein- und Nullphononen-
prozessen.
• Inter- und Intrabandübergänge der äußeren Elektronenhülle bzw. kol-
lektive Oszillationen (Plasmonen) der Valenz- und Leitungselektronen liegen
im energetischen Bereich von 1..50 eV. Diese Prozesse hängen im wesentlichen
von der freien Ladungsträgerdichte und der Bandstruktur des Festkörpers ab
und lassen sich somit schwer makroskopisch beeinﬂussen. Dieser Beitrag ist
der dominierende inelastische Streuprozess ([30], S.60f), speziell in Metallen
mit hohen freien Ladungsträgerdichten.
• Wechselwirkung mit Rumpfelektronen. Kernnahe Elektronen können durch
Elektronenbeschuss in freie Zustände oberhalb des Fermi-Niveaus promoviert
werden. Diese Prozesse benötigen einige keV Energie, abhängig vom betrach-
teten Übergang. Wird die freie Schale erneut durch ein anderes Elektron be-
setzt kann es zur Emission charakteristischer Röntgenstrahlung oder Auger-
Emission von Sekundärelektronen kommen.
2.1.5 Mittlere Freie Weglänge
Möchte man Elektronen an einem Medium beugen, so müssen die Elektronenenergie
sowie die Dichte und Struktur des Mediums dermaßen aufeinander abgestimmt sein,
dass die Elektronen im Mittel einem elastischen Beugungsprozess unterliegen, der
nicht durch weitere inelastische oder elastische Prozesse (Mehrfachstreuung) gestört
wird. Eine für die Beugung an dünnen Schichten wesentliche Größe ist hierbei die
mittlere freie Weglänge der Elektronen innerhalb des Festkörpers. Sie beschreibt die
mittlere Distanz, die ein Elektron innerhalb des Festkörpers zurücklegen kann ohne
einem inelastischen Streuprozess zu unterliegen.
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Die Energieabhängigkeit dieser Größe wird oft durch die sogenannte universelle Kur-
ve4 [31] beschrieben. Die mittlere freie Weglänge λm in Monolagen ergibt sich hier
für reine Elementkristalle zu
λm =
538
E2
+ 0.41
√
aE, (2.8)
wobei E [eV] die kinetische Energie der Elektronen und a [nm] den Monolagenab-
stand bezeichnen. Abbildung 2.4 zeigt - doppellogarithmisch aufgetragen - die mitt-
lere freie Weglänge gegen die Elektronenenergie am Beispiel von Gold auf. Deutlich
zu erkennen ist das Minimum der Kurve im Bereich zwischen 10 und 100 eV. Solche
niederenergetische Elektronen besitzen freie Weglängen im Monolagenbereich und
sind somit für die Untersuchung von Oberﬂächenstrukturen geeignet (wie bspw. in
LEED). Oberhalb kinetischer Energien einiger keV beträgt die mittlere freie Weg-
länge einige zehn Nanometer. Solche Elektronen können in Transmission durch dün-
ne Schichten (TED), Gase hinreichend niedriger Dichte (GED) oder in reﬂektiver
Geometrie von Oberﬂächen (RHEED) gebeugt werden5. Möchte man Elektronen-
beugungsexperimente in Transmissionsgeometrie betreiben, bedarf es somit Dünn-
schichtproben mit Schichtdicken im Bereich einiger zehn Nanometer. Die Elektronen
werden hier durch den Film hindurchgeschossen und besitzen nach Beugung an den
Streuzentren die Möglichkeit, den Film ohne weitere Streuprozesse rückseitig zu ver-
lassen.
Tatsächlich ist die Wechselwirkung der Elektronen mit dem Festkörper natürlich
weitaus komplizierter. Man unterscheidet zwischen der kinematischen und der dy-
namischen Beugungstheorie. Erstere nimmt an, dass tatsächlich nur Einfachstreuung
vorliegt. In der dynamischen Beugungstheorie hingegen wird Mehrfachstreuung be-
4Die Kurve ist empirischer Natur und ergibt sich aus einer Reihe von Messungen der mittleren
freien Weglänge in verschiedenen Festkörpermaterialien
5Die eﬀektive Abfragetiefe (Eindring- plus Ausdringtiefe) beträgt hier unter streifendem Ein-
fallswinkel Θ nur deff = λm2 sin(Θ). Für Elektronen mit einigen keV kinetischer Energie ergeben
sich unter streifendem Einfall von einigen wenigen Grad Abfragetiefen im Bereich einiger Ångstrom.
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Abbildung 2.4: Abhängigkeit der mittleren freien Weglänge von der kinetischen Energie der
Elektronen in Gold.
rücksichtigt. Eine der Folgerungen dieser Beschreibung der Beugung lässt sich durch
eine einfache Daumenregel formulieren. So beträgt die optimale Schichtdicke für
Beugungsexperimente in Transmissionsgeometrie nur 20 Prozent der mittleren freien
Weglänge [34].
2.2 Debye-Waller-Eﬀekt
Werden Elektronen oder Röntgenstrahlung an einem starren Kristallgitter gebeugt,
so ergibt sich bei Erfüllung der Laue-Bedingung die Streuamplitude zu
SA =
∑
j
fje
iGhkl·rj , (2.9)
wobei rj die Ortsvektoren der Atome innerhalb der Einheitszelle, Ghkl den betrach-
teten Streuvektor und fj die atomaren Streufaktoren bezeichnet.
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Berücksichtigt man nun, dass sich die Atome innerhalb des Kristalls um ihre Gleich-
gewichtslage bewegen können, so zeigen sich die Phasendiﬀerenzen der an den ver-
schiedenen Atomen gestreuten Teilwellen orts- und zeitabhängig. Da bei einem kur-
zen Schnappschuss des Kristallgitters sich alle Atome aufgrund der ungeordneten
Bewegung in unterschiedlichen Auslenkungen aus ihrer Ruhelage beﬁnden, misst
man den räumlichen6 Mittelwert der gestörten Streuamplitude. Bezeichnet SA0 die
Streuamplitude des starren Gitters, so ergibt sich für r = r0 + u die räumlich ge-
mittelte Streuamplitude eines monoatomaren Kristalls zu
< SA >= SA0 < e
−iu·Ghkl > . (2.10)
Nimmt man nun an, dass die betrachteten Auslenkungen aus der Ruhelage klein
gegen die typischen Netzebenenabstände sind, so lässt sich der Exponentialterm
entwickeln:
< e−iu·Ghkl >= 1− i < u ·Ghkl > −1
2
< (u ·Ghkl)2 > +O(u ·Ghkl)3. (2.11)
Da die Bewegung der Atome ungeordnet ist, folgt < u ·Ghkl >= 0 und somit unter
Vernachlässigung von Termen höherer Ordnung und nach Berücksichtigung der drei
möglichen, räumlichen Schwingungsrichtungen
< e−iu·Ghkl >≈ 1− 1
6
< u2 > G2hkl ≈ e−
1
6
<u2>·G2hkl . (2.12)
Für die Intensität I ∝<| SA |>2 des entsprechenden Beugungsreﬂexes erhält man
also
DWF = |< SA >
SA0
|2 = I(< u
2 >)
I0
= e−
1
3
<u2>G2hkl , (2.13)
wobei I0 die Beugungsintensität bei Beugung am starren Gitter bezeichnet. Dieser
Eﬀekt wird als Debye-Waller-Eﬀekt bezeichnet und beschreibt die Abnahme der
Beugungsintensität durch die ungeordnete Bewegung der Atome.
6Man beachte, dass der Debye-Waller-Eﬀekt üblicherweise durch die zeitliche Mittelung der
ungeordneten Bewegung begründet wird. Da in den hier beschriebenen Experimenten das System
jeweils nur für kurze Zeiten betrachtet wird, muss hier mit der räumlichen Mittelung argumentiert
werden. Diese Abwandlung ist aufgrund der Ergodizität des Systems gerechtfertigt.
2.2. Debye-Waller-Effekt 29
2.2.1 Debyesche Approximation der speziﬁschen Wärme
Das mittlere Auslenkungsquadrat der Atome eines Festkörpers mit der Gittertem-
peratur Tl hängt von der phononischen Zustandsdichte und der Besetzungswahr-
scheinlichkeit dieser Zustände ab.
Eine gute Näherung ergibt sich aus der Debyeschen Approximation der speziﬁ-
schen Wärme. Die Zustandsdichte wird hier - bedingt durch die Annahme einer
frequenzunabhängigen Schallgeschwindigkeit - durch eine quadratisch mit der Fre-
quenz ansteigenden Funktion genähert, welche bei einer materialspeziﬁschen Grenz-
frequenz ωD abbricht. Die Zustandsdichte wird hierbei auf die Anzahl der möglichen
Schwingungsmoden normiert (siehe bspw. [72], S.414f). Im Rahmen der Debyeschen
Approximation ergibt sich das mittlere Auslenkungsquadrat eines monoatomaren
Kristalls mit der Atommasse mat und der Debye-Temperatur ΘD = h¯ωDkB zu ([32]):
< u2 >=
9h¯2
kBmatΘD
(
Tl
ΘD
)2(
∫ ΘD
Tl
0
x
ex − 1dx+
1
4
), (2.14)
wobei der Summand 1
4
von der Nullpunktsschwingung herrührt. Die Debye-Funktion
Φ(
ΘD
Tl
) =
Tl
ΘD
∫ ΘD
Tl
0
x
ex − 1dx (2.15)
in Gleichung 2.14 lässt sich folgendermaßen nähern [33]:
Φ(
ΘD
Tl
) =
 1.642
Tl
ΘD
+ ΘD
4Tl
, ΘD
Tl
> 4.5
1− ΘD
4Tl
+ (ΘD
6Tl
)2 − 1
3600
(ΘD
Tl
)4, ΘD
Tl
< 4.5
 (2.16)
Für nicht allzu niedrige Temperaturen Tl ≈ ΘD lässt sich das mittlere Auslenkungs-
quadrat unter Vernachlässigung der Terme höherer Ordnung und der Nullpunkt-
schwingung7 somit durch
< u2 >≈ 9h¯
2
kbmAΘ2D
Tl (2.17)
7Da auch die Beugungsintensität des starren Gitters (T=0) durch die Nullpunktsschwingung
reduziert ist, kann dieser Term vernachlässigt werden.
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Abbildung 2.5: Nach Gleichung 2.18 berechneter Debye-Waller-Faktor für Gold (schwarz)
und Kupfer (rot) am Beispiel der (111) und (420)-Beugungsordnung.
approximieren. Für die Temperaturabhängigkeit des Debye-Waller-Faktors ergibt
sich mit |Ghkl| = 2pidhkl somit
DWF =
I(Tl)
I0
= exp(− 3h
2
kBmatΘ2D
Tl
d2hkl
). (2.18)
Die Intensität der Beugungsreﬂexe nimmt also exponentiell mit zunehmender Git-
tertemperatur ab, wobei die Stärke des Eﬀektes durch die materialspeziﬁsche Debye-
Temperatur bestimmt wird. Höhere Beugungsordnungen mit kleinerem Netzebenen-
abstand unterliegen einem stärkeren Eﬀekt als niedrigere Ordnungen. Abbildung 2.5
zeigt den berechneten DWF für Gold und Kupfer beispielhaft für die (111) und (420)
Ordnung bis zu deren Schmelztemperaturen TM . Die Werte sind auf den DWF bei
Raumtempertaur normiert.
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Durch die Beobachtung der Beugungsintensität verschiedener Ordnungen nach op-
tischer Anregung lässt sich somit direkt auf den zeitlichen Verlauf der Gittertempe-
ratur schließen. Dieser Eﬀekt bildet die Grundlage für die Beobachtung der Gitter-
aufheizung durch zeitaufgelöste Beugungsexperimente.
2.3 Erzeugung und Dynamik ultrakurzer Elektro-
nenimpulse
Zur Erzeugung ultrakurzer Elektronenimpulse wird ein verhältnismässig einfaches
Verfahren verwendet. Eine Photokathode wird mit ultrakurzen Laserimpulsen be-
strahlt. Die ausgelösten Photoelektronen werden auf einer kurzen Beschleunigungs-
strecke auf die erforderliche kinetische Energie beschleunigt und treten dann aus
einer Öﬀnung in der Anode aus (Abbildung 2.6). Die räumliche und zeitliche Cha-
rakteristik der erzeugten Elektronenimpulse ist von mehreren Faktoren des Aufbaus
wie Photokathodenmaterial, Beschleunigungsspannnung, Extraktionsfeldstärke und
Driftstrecke abhängig.
Die zeitliche und räumliche Dynamik solcher Elektronenimpulse wurde eingehend
von Siwick [35, 40, 46] mit Hilfe eines mean-ﬁeld-Modells und numerischer Simu-
lationen untersucht. Hierbei unterscheidet man zwischen den Eﬀekten, welche in
der Beschleunigungsregion auftreten und den sogenannten Raumladungseﬀekten in
-30kV
DriftregionBeschleunigungs-
         region
Anode
Photokathode
Probe
Elektronenimpuls
Abbildung 2.6: Schematische Darstellung des Verfahrens zur Erzeugung ultrakurzer Elek-
tronenimpulse.
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der Driftregion. Die Eﬀekte in beiden Regionen können hierbei zur signiﬁkanten
Verlängerung der Elektronenimpulsdauer führen.
2.3.1 Photoemission und Beschleunigung
Wird eine Festkörperoberﬂäche mit Photonen der Energie Eph > Φ bestrahlt, so wer-
den Photoelektronen emittiert. Bei kurzzeitiger Bestrahlung erzeugt man so Elek-
tronenimpulse, deren räumliches und zeitliches Proﬁl sich zunächst nicht von denen
der optischen Impulse unterscheidet. Abbildung 2.7 zeigt schematisch das energe-
tische Schema eines solchen Photoemissionsprozesses und das daraus resultierende
Energiespektrum der emittierten Elektronen. Die energetische Verteilung der Elek-
tronen hängt hierbei von dem gewählten Material und der Anregungswellenlänge
(bzw. dem Spektrum der erzeugenden Impulse) ab.
Abbildung 2.7: Energieschema des Photoemissionsprozesses unter Vernachlässigung elek-
tronischer Zustandsdichten.
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Bezeichnet E0 = Eph − Φ [eV] die mittlere kinetische Energie der Photoelektro-
nen und ∆E [eV] die Breite der energetischen Verteilungsfunktion, so beträgt die
Breite der Geschwindigkeitsverteilung
∆ve,0 =
√
2e
me
(
√
E0 +
∆E
2
−
√
E0 − ∆E
2
). (2.19)
Die hierdurch erzeugte Verbreiterung der Impulsdauer nach Durchlaufen der Be-
schleunigungsregion der Länge d lässt sich durch
∆tacc =
√
2me
e
(
√
E0 +
∆E
2
−
√
E0 − ∆E2 )
F
(2.20)
approximieren [67], wobei F = V
d
das extrahierende Feld und e die Elementarladung
bezeichnet. Nähert man die energetische Breite mit ∆E ≈ 2E0 (siehe Abbildung
2.7), so vereinfacht sich Gleichung 2.20 zu
∆tacc =
√
2me∆E
e
1
F
. (2.21)
Man beachte, dass diese Verbreiterung nicht von der Beschleunigungsspannung V,
sondern von der Extraktionsfeldstärke (typischerweise bis zu 15 kV/mm) abhängt.
Erzeugt man einen Elektronenimpuls mit Hilfe der dritten Harmonischen eines
Ti:Sa-Lasersystem (λ = 266 nm) und einer dünnen Silberkathode, so ergibt sich
bei einer Extraktionsfeldstärke von 10 kV/mm und einer Breite des Emissionsspek-
trums von 0.6 eV [66] eine zeitliche Verbreiterung der Elektronenimpulse auf rund
280 fs. Diese Impulsdauer stellt die obere Grenze der später zu erwartenden experi-
mentellen Zeitauﬂösung dar, welche ihrerseits durch Raumladungseﬀekte innerhalb
der Driftregion und geometrischen Faktoren noch weiter vermindert wird.
2.3.2 Raumladungseﬀekte
Durch die Coulomb-Kräfte zwischen den Elektronen werden in einem kurzen Elek-
tronenimpulse die führenden Elektronen weiter nach vorne beschleunigt, während
die Elektronen an der hinteren Flanke durch die vorangehenden Elektronen abge-
bremst werden. Dies führt zum einen zu einer Verbreiterung des Energiespektrums
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der Elektronen und zum anderen zu einer räumlichen Ausdehnung des Paketes, was
seinerseits eine Erhöhung der Impulsdauer zur Folge hat.
Während numerische Simulationen dieser Eﬀekte bereits für ∼ 10000 Elektronen
enorme Rechenleistung benötigen8 ist die exakte Verfolgung der Elektronentrajek-
torien in den meisten Fällen unnötig. Tatsächlich ist vielmehr das Verhalten des
gesamten Paketes von Interesse.
Das von Siwick [67] verwendete mean-ﬁeld-Modell geht zunächst von einer gela-
denen, zylinderförmigen Scheibe aus. Das Potential einer solchen Scheibe auf seiner
Symmetrieachse ist
V (z) =
Ne
2²0pir2
(
√
z2 + r2 − z). (2.22)
Ne bezeichnet hierbei die Ladung der Scheibe, ²0 ist die Dielektrizitätskonstante des
Vakuums, r der Scheibenradius und z der axiale Abstand zum Zentrum der Scheibe.
Die Kraft auf ein Elektron an der führenden Flanke des Elektronenimpulses der
Länge l ist
me
dvz
dt
|z= l
2
= −edV (z)
dz
|z= l
2
=
Ne2
2²0pir2
(1− l√
l2 + 4r2
), (2.23)
wobei me die Elektronenmasse bezeichnet. Da das Problem bezüglich der Vorder-
und Hinterﬂanke des Elektonenimpulses symmetrisch ist, lässt sich die Längenände-
rung des Impulses durch die Geschwindigkeiten vz der schnellsten und langsamsten
Elektronen gemäß dl
dt
= 2vz beschreiben. Gleichung 2.23 lässt sich somit umschreiben
zu
d2l
dt2
=
Ne2
me²0pir2
(1− l√
l2 + 4r2
) (2.24)
Der Radius r ist in dieser Rechnung als freier Parameter beliebig veränderbar und
kann somit die endliche, vorhandene Strahldivergenz berücksichtigen (durch die
8Eine exakte Lösung der Bewegungsgleichung von N Elektronen würde eine Komplexität von
O(N2) besitzen. Vereinfachende Algorithmen wie beispielsweise PIC reduzieren diese Komplexität
auf O(Nlog(N)) [67].
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Abbildung 2.8: Zunahme der Elektronenimpulsdauer mit länger werdender Driftstrecke. Als
anfängliche Impulsdauer sind 280 fs gewählt worden. Der Strahlradius beträgt 125 µm mit
einem Divergenzwinkel von 0.7 mrad. Die Elektronenenergie beträgt 30 keV.
Strahldivergenz nimmt der Radius der Scheibe mit der Propagationslänge zu, sie-
he Abschnitt 3.1.4). Abbildung 2.8 zeigt das Ergebnis der numerischen Lösung von
Gleichung 2.24.
Wie zu erwarten nimmt die Impulsdauer stark mit der Länge der Driftstrecke zu.
Dieser Eﬀekt wird besonders bei einer hohen Anzahl von Elektronen pro Impuls be-
merkbar. Experimentell ist diese Driftstrecke durch die Positionierung der einzelnen
Komponenten und der Größe der magnetischen Fokussierungslinse begrenzt (siehe
Kapitel 3). In dem in dieser Arbeit verwendeten Aufbau betrug diese Driftstrecke
75 mm.
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Abbildung 2.9 zeigt halblogarithmisch die Abhängigkeit der Impulsdauer von der
Anzahl der Elektronen pro Impuls für die experimentell gegebenen Bedingungen. Es
zeigt sich, dass für große Driftstrecken (> mm) die Impulsdauer nahezu linear von
der Anzahl der Elektronen pro Impuls abhängt.
Unterhalb eines Wertes von ca. 5000 Elektronen/Impuls besitzen die Impulse un-
ter den gegebenen Bedingungen Sub-ps Dauer und sind somit hinreichend kurz zur
Untersuchung der vorherig beschriebenen Prozesse. Der in dieser Arbeit gewähl-
te Arbeitspunkt liegt bei ca. 2500 Elektronen/Impuls (siehe Abschnitt 3.3). Diese
Impulse besitzen eine Dauer von rund 650 fs.
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Abbildung 2.9: Abhängigkeit der Elektronenimpulsdauer von der Anzahl der enthaltenen
Elektronen für eine Driftstrecke von 75 mm.
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2.4 Schnelle Gitteraufheizung nach optischer Anre-
gung
Wird Materie mit ultrakurzen optischen Impulsen bestrahlt, so ﬁndet zunächst eine
Wechselwirkung mit dem elektronischen System statt. Die Elektronen werden durch
das elektromagnetische Feld der Impulse angeregt und gewinnen somit an Energie.
Das elektronische System wird heiss während das Gittersystem kalt bleibt. Dies
lässt sich leicht makroskopisch anhand der unterschiedlichen Wärmekapazitäten9
und mikroskopisch an den unterschiedlichen Massen von Elektronen und Kernen
verstehen.
Durch die optische Anregung werden die Elektronen in höhere Energiezustände be-
fördert, deren energetische Diﬀerenz zum Grundzustand der Photonenenergie (oder
einem Vielfachen hiervon) entspricht (Abbildung 2.10b). Das elektronische System
beﬁndet sich somit unmittelbar nach der Anregung zunächst in einem nicht ther-
malisiertem Zustand.
Durch Elektron-Elektron-Stöße (mittlere Stoßzeiten τe−e ≈ 10 fs, [36], S.11) ﬁndet
nun eine Umbesetzung der elektronischen Zustände statt. Das elektronische System
thermalisiert und die energetische Verteilung nähert sich wieder der Fermi-Dirac-
Verteilung (Abbildung 2.10c).
Diese Prozesse lassen sich direkt mit Hilfe zeitaufgelöster Photoelektronenspek-
troskopie beobachten (siehe bspw. [37, 39]). Typische Thermalisierungszeiten des
elektronischen Systems wurden in solchen Messungen zu einigen zehn bis hundert
Femtosekunden bestimmt. Generell lässt sich beobachten, dass diese Zeitskala mit
9In Metallen bspw. betragen typische Wärmekapazitäten des elektronischen Systems bei Raum-
temperatur 105J/m3K, die entsprechenden Kapazitäten des Gittersystems sind rund 100mal grö-
ßer.
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Abbildung 2.10: Schematische Darstellung der elektronischen Dynamik nach optischer An-
regung unter Vernachlässigung elektronischer Zustandsdichten.
wachsender Dichte angeregter Ladungsträger abnimmt, da sich ein günstigeres Ver-
hältnis zwischen besetzten und unbesetzten Zuständen einstellt [77]. Unmittelbar
nach der optischen Anregung beﬁndet sich der Festkörper in einer Ungleichgewicht-
situation. Der Körper strebt nun sein thermodynamisches Gleichgewicht an und
es kommt durch Elektron-Phonon-Wechselwirkung zu einem Energieaustausch zwi-
schen elektronischem und phononischem System.
Obwohl die typischen Stoßzeiten τe−ph zwischen Elektronen und Phononen durch-
aus vergleichbar mit den Stoßzeiten der Elektronen τe−e sind [77] erfordert ein nen-
nenswerter Energieübertrag zwischen Elektronen und Phononen aufgrund der unter-
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schiedlichen Massen viele Stöße. Die typische Zeitskala für diesen Austausch beträgt
einige hundert Femtosekunden bis zu einigen zehn Pikosekunden und ist von der
detaillierten elektronischen und phononischen Struktur des Festkörpers und der an-
geregten Ladungsträgerdichte abhängig.
Da die elektronische Dynamik sich hauptsächlich in einem energetischen Bereich
∆E ≈ h¯ω um die Fermi-Energie EF abspielt ist die elektronische Zustandsdichte in
diesem Bereich für die Dauer des Transferprozesses von Bedeutung [80]. Sind viele
Zustände vorhanden, in denen die Elektronen aus ihrem angeregten Zustand heraus
durch Energieabgabe übergehen können, hat das elektronische System die Möglich-
keit, schnell die Energie an das Gittersystem weiterzugeben.
Die optische (elektronische) Anregung von Festkörpern führt also zu einer verzöger-
ten Aufheizung des Gittersystems auf der Zeitskala einiger hundert Femtosekunden
bis zu einigen zehn Pikosekunden. Die Dauer dieses Prozesses ist hierbei von der
elektronischen und phononischen Struktur des Körpers abhängig.
2.4.1 Experimentelle Beobachtung des Kopplungsverhaltens
Um den voran beschriebenen energetischen Austausch zwischen phononischem und
elektronischen System direkt zu beobachten, benötigt man Experimente mit hoher
Zeitauﬂösung.
Die Beobachtung der elektronischen Dynamik wurde in den letzten 20 Jahren in-
tensiv betrieben. Hierbei bedient man sich entweder indirekter optischer Methoden
oder der Photoelektronenspektroskopie (PES).
Die optische Anregung von Ladungsträgern führt zu Änderungen der optischen Ei-
genschaften des Materials. Durch Messung der transienten Transmission oder Re-
ﬂektivität in optischen Anrege-Abfrage-Experimenten lassen sich somit (indirekt)
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Rückschlüsse auf den zeitlichen Verlauf der Temperatur des elektronischen Systems
ziehen (siehe bspw. [78]). Problematisch an diesen Methoden ist, dass die genauen
Abhängigkeiten der optischen Konstanten von der elektronischen Temperatur oft
nicht bekannt sind [41]. Diese Methode liefert somit nur indirekte Informationen.
Die zeitaufgelöste PES hingegen erlaubt die direkte Beobachtung der Energievertei-
lung der Elektronen und ist somit auch in der Lage, die Nichtgleichgewichtszustände
des elektronischen Systems direkt abzubilden [37].
Die Beobachtung des zeitlichen Verlaufs der Gittertemperatur kann beispielsweise
mit Hilfe von zeitaufgelösten Raman-Messungen erfolgen ([38]). Betrachtet man den
zeitlichen Verlauf der Intensitäten der Stokes- und Anti-Stokes-Linien nach optischer
Anregung, so erhält man die Phononenbesetzungszahlen der entsprechenden Moden.
Ramanspektroskopie erlaubt allerdings nur die Beobachtung langwelliger Phononen.
Dagegen kann bei zeitaufgelöster Röntgen- und Elektronenbeugung über die Mes-
sung des Debye-Waller-Faktors die mittlere quadratische Auslenkung der Gitterato-
me und damit die Gittertemperatur direkt bestimmt werden. Es müssen keine wei-
teren, fehlerbehafteten Annahmen über die Materialantwort gemacht werden, wie
bspw. in den optischen Messungen. Die Messung der Gitteremperatur wird zudem
nicht durch den Zustand des elektronischen Systems beeinﬂusst.
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2.4.2 Das Zwei-Temperatur-Modell
Der energetische Austausch zwischen elektronischem und phononischem System wird
häuﬁg - speziell in Metallen - mit Hilfe des Zwei-Temperatur-Modelles (2TM) be-
schrieben. Das von Anisimov [22] bereits 1974 vorgeschlagene Modell beschreibt die
beiden Systeme mit zwei Temperaturen Te(r, t) und Tl(r, t), deren zeitliche und
räumliche Entwicklung über zwei gekoppelte Diﬀerentialgleichungen beschrieben
werden kann:
ce(Te)
∂Te
∂t
= ∇(κe(Te, Tl)∇Te)− g(Te − Tl) + S(r, t) (2.25)
cl(Tl)
∂Tl
∂t
= ∇(κl(Tl)∇Tl) + g(Te − Tl) (2.26)
Hier bezeichnen ce/l die speziﬁschen Wärmekapazitäten des elektronischen und des
phononischen Systems, κe/l die Temperaturleitfähigkeiten10 und S(r, t) den Quell-
term, der äußere Einﬂüsse auf das elektronische System (hier: optische Anregung)
beschreibt. Das Modell nimmt einen linearisierten, temperaturabhängigen Kopp-
lungsterm g(Te−Tl) mit dem Parameter g an, der die Stärke der Kopplung zwischen
Elektronen und Phononen beschreibt. Die Gültigkeit dieses Modells zur Beschrei-
bung der elektronischen Dynamik wurde bereits für verschiedenste Parameterberei-
che eingehend untersucht und in zahlreichen Experimenten bestätigt ([79, 43, 44, 78]
und darin erwähnte Referenzen). Ebenso existieren zahlreiche Weiterentwicklungen
dieses Modelles, welche z.B. auch ballistischen Elektronentransport mit einbeziehen
[48, 49].
Für die experimentellen Verhältnisse bei der Transmissionselektronenbeugung an
dünnen Schichten nach moderater optischer Anregung lassen sich die Gleichungen
erheblich vereinfachen. Die einzelnen Terme und die sich ergebenden Vereinfachungs-
möglichkeiten werden in den nächsten Abschnitten erklärt.
10Diese Größen sollte nicht mit den Wärmeleitfähigkeiten λe/l verwechselt werden. Es gilt der
Zusammenhang κe/l =
λe/l
%e/lce/l
, wobei %e/l die Massendichten bezeichnet.
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2.4.2.1 Quellterm
Der Quellterm S(r, t) in Gleichung 2.25 beschreibt zeitabhängig die im elektro-
nischen System deponierte Energiemenge pro Volumeneinheit. Im Falle optischer
Kurzimpulsanregung bietet sich die Beschreibung durch das zeit- und ortsabhängi-
ge Intensitätsproﬁl I(r, t) der optischen Anregeimpulse an [78]. Bei der Anregung
dünner Schichten kann das gesamte Verhalten in lateraler Dimension vernachläs-
sigt werden. Dies wird experimentell dadurch realisiert, dass der Strahlquerschnitt
der optischen Anregungsimpulse (viel) größer als der des abfragenden Elektronen-
impulses gewählt wird. In laterale Richtung erfährt der Film somit ein homogenes
Anregunsproﬁl. Bedingt durch diese Anregung ergibt sich die maximale Temperatur
des elektronischen Systems zu
Te,max =
√
2AFein
dAe
, (2.27)
wobei Fein [J/m2] die eingestrahlte optische Fluenz und Ae den Koeﬃzienten der
elektronischen Wärmekapazität (siehe Abschnitt 2.4.2.3) bezeichnen. Bei moderaten
Anregungsﬂuenzen ∼ 1 mJ
cm2
heizt das elektronische System somit auf Temperaturen
von einigen tausend Kelvin auf.
Tatsächlich ist die Beschreibung des Elektronengases durch eine Temperatur auf
der Zeitskala der Anregung (100 fs) nicht möglich [77]. Es bietet sich somit an,
den Quellterm S(r, t) zu vernachlässigen und vielmehr die Anregung indirekt durch
Setzen entsprechender Anfangsbedingungen Te(z, 0) zu berücksichtigen11. Zwar bie-
tet sich hier die durch Gleichung 2.27 bestimmte Maximaltemperatur des elektroni-
schen Systems an, diese unterliegt jedoch den fehlerbehafteten Absorptionsvermögen
A, der Schichtdicke d und dem Fehler in der Bestimmung der eingestrahlten Flu-
enz. Die optischen Konstanten dünner Schichten können z.T. erheblich von denen
solider Festkörpermaterialien abweichen. Zudem ergeben sich für dünne Schichten
11Hierdurch vernachlässigt man den Energietransfer auf der obig erwähnten Zeitskala. Dies ist
für hinreichend schwache e-ph-Kopplung und vernachlässigbare Diﬀusionseﬀekte gerechtfertigt.
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Interferenzeﬀekte, deren Auswirkung stark mit der fehlerbehafteten Schichtdicke
(∆d/d ≈ 0.1) variieren können. Diese Größen können demnach nur mit Messung der
optischen Reﬂektivität und Transmission mit hinreichender Genauigkeit ermittelt
werden.
Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein alternativer Ansatz zur Bestimmung der An-
fangsbedingungen gewählt. Aus den gemessenen Gittertemperaturen Tasy nach er-
folgtem Energieaustausch wird mit Hilfe der Energieerhaltung die anfängliche Tem-
peratur des Elektronischen Systems zu
Te(0) =
√
(
2cl
Ae
(Tasy − TR) + T 2asy). (2.28)
bestimmt, wobei TR die Raumtemperatur (300 K) bezeichnet. Dies wird in Abschnitt
4.2 näher erläutert.
2.4.2.2 Räumliche Diﬀusion
Die in den Gleichung 2.25 und 2.26 vorhandenen Diﬀusionsterme brauchen unter
den gegebenen experimentellen Bedingungen nicht berücksichtigt zu werden. Der
Beitrag zur Wärmeleitung durch das Gittersystems lässt sich auf den betrachteten
Zeitskalen (ps) durch die verhältnismässig geringen mittleren Schallgeschwindigkei-
ten cs ≈ 1000ms vollkommen vernachlässigen und wird daher häuﬁg bei der Formu-
lierung des 2TM gar nicht erst erwähnt.
Anders hingegen ist die Vernachlässigung der räumliche Diﬀusion der elektronischen
Energie zunächst nicht oﬀensichtlich gerechtfertigt. Die relevante Längenskala ist
hier ebenfalls durch die Schichtdicke d gegeben, d.h. laterale Eﬀekte sind auch hier
zu vernachlässigen. Die optischen Eindringtiefen in Metallen liegen in eben dieser
Größenordnung, so das der Film nach der Anregung eine leicht inhomogene Ener-
gieverteilung der Ladungsträger entlang der Schichtdicke aufweist.
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Der auf kurzer Zeitskala dominierende Eﬀekt für die Homogenisierung der Energie-
verteilung ist der ballistische Elektronentransport. Die Geschwindigkeit ballistischer
Elektronen liegt in der Größenordnung typischer Fermi-Geschwindigkeiten vbal ≈ 106
m
s
[42, 45]. Die Homogenisierung ﬁndet auf der ballistischen Länge dbal statt, der
mittlere Weg, den ein Elektron ohne Stöße im Festkörper zurücklegen kann. Diese
Größe wurde in den hier verwendeten Metallen zu dbal,AU ≈ 100 nm und dbal,CU ≈ 70
nm bestimmt (siehe [78] und darin enthaltene Referenzen). Werte dieser Größenord-
nung lassen sich für Elektronen der Energie ∼ 1 eV auch der universellen Kurve in
Abschnitt 2.1.5 entnehmen.
Die Homogenisierung der angeregten Ladungsträgerdichte über die Schichtdicke d
ist somit vollständig durch ballistischen Transport gewährleistet, welcher auf der
Zeitskala einiger 10 Femtosekunden stattﬁndet. Diese Zeitskala ist gegenüber den
betrachteten Zeitskalen für den energetischen Austausch zwischen elektronischem
und phononischem System zu vernachlässigen.
Der Vergleich experimenteller Daten optischer Reﬂektivitäts- und Transmissions-
messungen mit dem 2TM zeigte für die in dieser Arbeit benutzten Materialien, dass
sich Wärmediﬀusion für dünne Schichten tatsächlich vernachlässigen lässt [78, 79].
2.4.2.3 Wärmekapazitäten
Die in Abschnitt 2.4.2.1 abgeschätzten Temperaturerhöhungen des elektronischen
Systems führen - bedingt durch die rund 100fach größere Wärmekapazität des Git-
ters - nur zu einer geringen Erhöhung der Gittertemperatur. Diese Temperaturerhö-
hungen liegen in der Größenordnung von einigen zehn bis hundert Kelvin. Innerhalb
dieses Bereiches um die Raumtemperatur lässt sich die Temperaturabhängigkeit der
Wärmekapazität des Gitters vernachlässigen und durch den tabellierten Wert bei
Raumtemperatur nähern. Diese Näherung ist für Gittertemperaturen in der Grö-
ßenordnung der Debye-Temperatur gerechtfertigt.
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Die Wärmekapazität des elektronischen Systems kann durch die lineare Relation
ce(Te) = AeTe beschrieben werden (siehe bspw. [74], S. 158f), wobei Ae [J/m3K2]
den Sommerfeld-Parameter bezeichnet. Diese Näherung ist gültig für elektronische
Temperaturen, die kleiner als die Fermi-Temperatur der betrachteten Materialien
sind (Te ¿ EFkB ). Detaillierte Rechnungen unter Berücksichtigung realer elektroni-
scher Zustandsdichten [80] zeigen, dass diese Näherung tatsächlich für Temperaturen
bis zu einigen tausend bis zehntausend Kelvin haltbar ist.
2.4.2.4 Elektron-Phonon-Kopplungskonstante
Der in Gleichung 2.25 eingeführte e-ph-Kopplungsparameter g beschreibt die Stärke
der Kopplung des elektronischen Systems an das Gitter. Je größer der Kopplungs-
parameter, desto schneller erfolgt der Energietransfer. Typische Größenordnungen
dieses Parameters sind 1015..1018 W
m3K
.
Die in [80] aufgeführten Rechnungen zeigen, dass der Kopplungsparameter mit stei-
gender Temperatur des elektronischen Systems abnehmen, zunehmen oder auch
nichtmonotones Verhalten zeigen kann. Für die in dieser Arbeit betrachteten Ma-
terialien und Temperaturbereiche des elektronischen Systems schwankt der Betrag
dieses Parameters ungefähr um einen Faktor Zwei, allerdings nur für kurze Zeiten,
in denen das elektronische System Temperaturen einiger Tausend Kelvin übersteigt.
Die Annahme eines konstanten Parameters stellt somit keinen allzu großen Feh-
ler da. Der Parameter wird daher auch als Elektron-Phonon-Kopplungskonstante
bezeichnet.
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Die Elektron-Phonon-Kopplung spielt besonders in der Supraleitung eine wichti-
ge Rolle. P. B. Allen [75] erkannte den Zusammenhang zwischen der Konstante g
und der in der BCS-Theorie der Supraleitung benutzen Konstanten λ und leitete
folgenden formalen Zusammenhang her:
g∞ =
3h¯
pikb
Aeλ < ω
2 > (2.29)
Hier bezeichnen Ae den Sommerfeld-Parameter der elektronischen Wärmekapazität,
< ω2 > die mittlere quadratische Phononenfrequenz und λ den Elektron-Phonon-
Kopplungsparameter der Supraleitung.
2.4.2.5 Lösung des 2TM
Gemäß den voran angebrachten Näherungen lassen sich die Gleichungen 2.25 und
2.26 vereinfachen gemäß
−AeTe∂Te
∂t
= cl
∂Tl
∂t
= g(Te − Tl). (2.30)
Dies ist zugleich die einfachst mögliche Darstellung des 2TM. Gleichung 2.30 stellt
eine nichtlineare Diﬀerentialgleichung in Te dar, die sich nicht analytisch, jedoch
leicht numerisch integrieren lässt. Abbildung 2.11 zeigt die Lösung dieser Gleichung
für zwei verschiedene Kopplungskonstanten unter Verwendung willkürlich gewählter
Parameter der Wärmekapazitäten typischer Größenordnung.
Vor der Anregung (t<0) beﬁnden sich beide Teilsysteme auf Raumtemperatur. Zum
Zeitpunkt der Anregung (t=0) steigt die Temperatur des elektronischen Systems
sprunghaft an, während das Gittersystem zunächst kalt bleibt. Der Energietransfer
erfolgt auf einer Zeitskala, die hauptsächlich durch den Betrag der Kopplungskon-
stanten g bestimmt ist.
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Nach einer gewissen Zeit besitzen beide Systeme dieselbe Temperatur und es er-
folgt kein weiterer Energieaustausch. Diese Endtemperatur wird im wesentlichen
durch die Wärmekapazität des Gittersystems cl bestimmt und beträgt bei den hier
betrachteten Anregungsbedingungen einige Zehn bis Hundert Kelvin über Raum-
temperatur. Die Abkühlung des Gesamtsystems würde nun durch Wärmeleitung an
die Umgebung erfolgen, welche in Gleichung 2.30 vernachlässigt wird.
Zusammenfassung
Die zeitaufgelöste Elektronenbeugung hochenergetischer Elektronen in Transmis-
sionsgeometrie ermöglicht die Untersuchung der atomaren Konﬁguration dünner
Schichten auf der Sub-ps Zeitskala.
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Abbildung 2.11: Numerische Lösung des 2TM für zwei verschiedene Kopplungskonstanten
g. Als Parameter wurden Ae = 100 J/m3K2 und cl = 106 J/m3K gewählt. Die Elektro-
nentemperatur nach optischer Anregung beträgt in beiden Fällen 1000 K.
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Ein grosses Hindernis bei der experimentellen Realisierung hoher Zeitauﬂösung stel-
len Raumladungseﬀekte dar, die sich durch detaillierte Analyse der zeitlichen Dy-
namik ultrakurzer Elektronenimpulse weitestgehend minimieren lässt.
Durch die Ausnutzung des Debye-Waller-Eﬀektes lässt sich die transiente Gitter-
temperatur nach optischer Kurzimpulsanregung in Anrege-Abfrage-Experimenten
direkt beobachten. Die Zeitskala auf der das Gittersystem sich aufheizt ist durch
die Stärke der Kopplung des elektronischen an das phononische System und der
angeregten Ladungsträgerdichte gegeben und hängt im wesentlichen von der de-
taillierten elektronischen und phononischen Struktur des betrachteten Materials ab.
Das zeitliche Verhalten dieser Prozesse lässt sich für Metalle im Rahmen des 2TM
qualitativ vorhersagen und direkt mit den Ergebnissen von Temperaturmessungen
des elektronischen Systems oder den - hier dargestellten - Messungen der transienten
Gittertemperatur vergleichen.
Kapitel 3
Experimenteller Aufbau
Die zeitaufgelöste Elektronenbeugung bringt als junge und neue Technik neben einer
Vielzahl von möglichen Anwendungen natürlich auch einige experimentelle Proble-
me und Herausforderungen mit sich. Die Überwindung dieser Probleme, wie bspw.
die in Abschnitt 2.3 dargestellte Raumladungsproblematik, führte jedoch über den
Zeitraum zweier Dekaden hinweg zum erfolgreichen Einsatz dieser Technik und er-
möglichte somit die Kombination atomarer räumlicher mit Sub-pikosekunden zeit-
licher Auﬂösung.
In dem vorliegenden Kapitel wird der in dieser Arbeit verwendete experimentel-
le Aufbau erklärt, Problematiken erläutert und deren Lösung dargestellt. Im An-
schluss ﬁndet sich - neben einer kurzen Zusammenfassung - ein kurzer Ausblick auf
Verbesserungsmöglichkeiten.
3.1 Überblick
Um die notwendige, hohe Zeitauﬂösung im Sub-pikosekunden-Bereich zu erreichen,
wird das sogenannte Anrege-Abfrage-Schema verwendet. Ein ultrakurzer Lichtim-
puls regt zunächst das zu untersuchende Material an. Nach einer präzise einstell-
baren Verzögerungszeit wird dann der momentane Zustand des Systems mit einem
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weiteren ultrakurzen Impuls (in diesem Fall ein Elektronenimpuls) abgefragt. Durch
Veränderung der Verzögerungszeit zwischen beiden Impulsen wird somit eine Reihe
von Schnappschüssen erzeugt, die den zeitlichen Verlauf des durch den Anregeimpuls
induzierten Prozesses wiederspiegeln.
Da die Synchronisation ultrakurzer Elektronenimpulse mit unabhängig erzeugten
optischen Impulsen eine - mittlerweile mit erheblichem Aufwand gelöste - expe-
rimentelle Schwierigkeit darstellt [65], bietet es sich an, beide Impulse aus einer
Quelle zu erzeugen. Diese beiden Impulse sind somit perfekt zueinander synchroni-
siert. Die Verzögerung zwischen den beiden Impulsen wird mit Hilfe einer optischen
Verzögerungsstrecke erzeugt, d.h. der optische Lichtweg des Anregeimpulses wird
verlängert (Eine Verzögerung von 100 fs entspricht einem optischen Laufweg von 30
µm). Die durch diese Methode erreichbare Zeitauﬂösung ist somit grundlegend nur
durch die Dauer der beiden beteiligten Impulse begrenzt. Abbildung 3.1 zeigt eine
schematische Darstellung des verwendeten experimentellen Aufbaus.
ST
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BBO
w 3w
w 2w
ML MCP
Probe
-HV
CCDTi:Sa
Verzögerungsstrecke
Abbildung 3.1: Schematischer Aufbau des optischen Anrege-/Elektronen Abfrage-
Experimentes. ST: Strahlteiler, ML: magnetische Linse, MCP: Mehrkanalplattendetektor
(MultiChannelPlate), BBO : nichtlinearer, optischer Kristall, CCD : Kamera (charge-
coupled device) .
3.1. Überblick 51
Ultrakurze Laserimpulse eines Ti:Sa CPA Lasersystemes werden zunächst zu glei-
chem Anteil durch einen Strahlteiler aufgespalten. Der als Anregestrahl verwendete
Teil durchläuft eine optische Verzögerungsstrecke, wird dann optional frequenzver-
doppelt und fällt auf das zu untersuchende Material. Der andere Teilstrahl wird zu-
nächst frequenzverdreifacht und triﬀt dann innerhalb einer Vakuumkammer auf eine
Photokathode, wo ein ultrakurzer Elektronenimpuls ausgelöst wird. Diese Photo-
elektronen werden auf hohe kinetische Energie beschleunigt und mit Hilfe einer ma-
gnetischen Fokussierungslinse auf einen Mehrkanalplattendetektor abgebildet. Die
Beugung dieser Photoelektronen an dem zu untersuchenden Material - welches zu-
vor durch den Anregestrahl angeregt wurde - erzeugt ein Beugungsbild, das die
momentane Struktur der Probe wiederspiegelt. Dieses Beugungsbild wird (außer-
halb der Vakuumkammer) mit Hilfe einer CCD-Kamera aufgenommen.
In den folgenden Abschnitten werden die einzelnen Komponenten und Details des
Aufbau gezeigt, und die vorhandenen experimentelle Möglichkeiten, Schwierigkeiten
und Grenzen erörtert.
3.1.1 CPA-Lasersystem
Die ultrakurzen Laserimpulse wurden von einem Chirped-Pulse-Ampliﬁer Laser-
system geliefert. Ein Titan-Saphir-Oszillator erzeugt mit Hilfe der Kerr-lense mode
locking -Technik Impulse (Impulsdauer 20 fs) mit einer Zentralwellenlänge von 800
nm und Impulsenergien von 0.1 nJ bei einer Repetitionsrate von ca. 80 MHz. Die-
se Impulse werden in einer Gitteranordnung (Stretcher) auf eine Dauer von 170 ps
gestreckt, um die nach der Verstärkung auftretenden Spitzenintensitäten so weit
zu reduzieren, dass keine Beschädigungen der Laseroptiken und Verstärkerkristalle
auftreten können. Die gestreckten Impulse durchlaufen eine mehrstuﬁge Verstär-
keranordnung, werden dort um das 107-fache verstärkt und anschließend in einem
optischen Kompressor wieder auf eine Impulsdauer von 40 fs rekomprimiert. Für
Experimente stehen abzüglich der Kompressionsverluste Laserimpulse mit Impuls-
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Abbildung 3.2: Schematischer Aufbau des verwendeten Lasersystems.
energien von bis zu 3 mJ bei einer Repetitionsrate von 1 kHz zur Verfügung. Diese
Impulse erzeugen bei geeigneter Fokussierung Spitzenintensitäten, die zur optischen
Anregung und zur Erzeugung hinreichend intensiver Elektronenimpulse ausreichen.
Während des gesamten Messvorganges lassen sich alle wichtigen Laserparameter
wie Impulsdauer, -energie und Strahlposition in Echtzeit überwachen. Abbildung
3.2 zeigt den schematischen Aufbau des gesamten Lasersystems.
Für die in dieser Arbeit durchgeführten Experimente sind zwei Parameter dieses Sy-
stems von besonderer Bedeutung. Zum einen ist die Strahllagestabilität sowohl auf
der Kurz- wie auch auf der Langzeitskala für die Stabilität des Photoemissionsprozes-
ses und der daraus resultierenden Messgenauigkeit von entscheidender Bedeutung.
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Zum anderen sind aus demselben Grund hohe Anforderungen an die Puls-zu-Puls
Stabilität der Impulsenergie zu stellen. Auf beide Punkte wird in den Abschnitten
3.2 und 3.4 näher eingegangen.
3.1.2 Elektronenquelle
Das Kernstück des gesamten experimentellen Aufbaus stellt die Elektronenquelle
dar. Gemäß den in Abschnitt 2.3 dargestellten Überlegungen hängt die erreichbare
zeitliche und räumliche Auﬂösungsvermögen des gesamten experimentellen Aufbaus
stark von der Beschaﬀenheit der Quelle ab. Die Quelle besteht im wesentlichen
aus einer Photokathode, aus der mit Hilfe der frequenzvervielfachten Laserimpulse
Elektronen ausgelöst werden, und der Anode.
3.1.2.1 Photokathode und Beschleunigungsregion
Die Photokathode besteht aus einem Kathodenhalter aus Edelstahl, in dem ein mit
verschiedenen Schichten bedampftes Saphirplättchen eingeklebt wurde. Zunächst
wurden beidseitig mit Hilfe verschiedener Masken dünne Wolfram-Filme als Haft-
schicht und zur Gewährleistung der elektrischen Leitfähigkeit auf das Substrat aufge-
bracht. Die Photoemission ﬁndet in einem dünnen Silberﬁlm von 40 nm Schichtdicke
statt. Es gibt verschiedene Gründe für die Wahl dieses Materials.
Zum einen liegt die Austrittsarbeit von Silber1 nah an der Photonenenergie der
dritten Harmonischen (4.65 eV), womit die in Abschnitt 2.3.1 dargestellte Impuls-
dauerverbreiterung aufgrund der Geschwindigkeitsverteilung der Elektronen weitest-
gehend minimiert wird. Zum anderen ist in der gegebenen Geometrie des experimen-
tellen Aufbaus die Gefahr gegeben, dass die Laserimpulse (durch die Photokathode)
direkt auf den Mehrkanalplattendetektor fallen könnten. Dies könnte zur Beeinträch-
tigung des Verstärkungsverhaltens oder gar zur Zerstörung einzelner Mikrokanäle
1Tatsächlich ﬁndet sich in der Literatur eine Vielzahl von Werten für dünne Schichten, abhängig
von kristalliner Form, Schichtdicke und Oberﬂächenqualität (siehe beispielsweise [55]).
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führen. Silber zeigt bei der gegebenen Schichtdicke nur eine optische Transmission
von 19.2 Prozent [53], im Gegensatz zu anderen Materialien wie beispielsweise Gold
(27.5 Prozent).
Die schichtdickenabhängige Photoemission dünner Silberﬁlme wurde von Aeschli-
mann und Mitarbeitern eingehend untersucht [54]. Eine Schichtdicke von 40 nm
zeigte sich hier optimal für eine hohe Elektronenausbeute.
Abbildung 3.3 zeigt schematisch den Aufbau der verwendeten Photokathode. Die
Laserimpulse treten rückseitig durch eine Aussparung in dem Kathodenhalter und
treﬀen auf das beschichtete Substrat. Das gesamte Konstrukt beﬁndet sich auf
hohem negativem Potential (-30 kV). Die Spannungsversorgung erfolgt durch ei-
ne hochstabile Gleichspannungsquelle (Spannungsstabilität < 10−5, Restwelligkeit
< 10−5). Die ausgelösten Elektronen werden zur Anode - eine planpolierte Platte
auf Massepotential - hin beschleunigt und treten dort durch ein Loch von 100 µm
Durchmesser aus. Sowohl Anode als auch Kathode sind von einem auf Massepoten-
Al2O3-Substrat
         40 nm Silber
Photoemissions-Schicht
2 nm Wolfram-Haftschicht
Rogowski-Profil
100 nm Wolfram-Leitschicht
Abbildung 3.3: Schematische Darstellung der verwendeten Photokathode mit Halter.
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tial liegendem Zylinder umgeben, so dass die gesamte Elektronenquelle gegenüber
der Experimentierkammer keine Potentialdiﬀerenz spürt. Auf diese Weise ist keine
weitere Beeinﬂussung der Impulse nach dem Verlassen der Quelle zu erwarten.
Wie in Abschnitt 2.3.1 gezeigt wurde, führt die endliche energetische Breite der Elek-
tronenimpulse zu einer Verbreiterung der Elektronenimpulsdauer. Die Beschleuni-
gungsstrecke muss somit so kurz wie möglich gehalten werden. Die in dieser Arbeit
verwendete Beschleunigungsspannung von 30 kV limitiert den Abstand zwischen
Anode und Kathode auf einen durch typische Durchbruchsfeldstärken (ca. 10-15
kV/mm) begrenzten Wert von 3 mm. Um elektrische Durchbrüche durch Feldüber-
höhungen an Spitzen und Kanten zu verhindern, wurden sowohl Kathode als auch
Anode sorgfältig poliert. Der Kathodenhalter wurde zudem gemäß dem von Ro-
gowski [50, 51] vorgeschlagenen Form entworfen. Das Rogowski-Proﬁl beschreibt ein
geometrisches Proﬁl, welches bezüglich einer parallel hierzu angeordneten, halbu-
nendlichen Ebene die höchste elektrische Feldstärke in der Mitte der Anordnung
besitzt. Somit sind Feldüberhöhungseﬀekte an den Rändern der Kathode und An-
ode minimiert.
Tatsächlich ließen sich an der beschriebenen Beschleunigungsregion bis zu 36 kV
Spannungsdiﬀerenz ohne bzw. mit nur vereinzelten elektrische Durchbrüchen anle-
gen. Die Durchbruchsspannung hing hierbei stark vom erreichten Enddruck in der
Vakuumkammer und der Abpumpzeit nach Einbau der Quelle sowie der dabei vor-
handenen Luftfeuchtigkeit ab. Nach dem Einbau wurde die Spannung sukzessiv um 2
kV/Stunde bis zum Endwert (30 kV) erhöht. Vereinzelt ließen sich hierbei weiterhin
während des Experimentes Durchbrüche feststellen.
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3.1.3 Detektion
Als ortsauﬂösender Elektronendetektor wurde in dieser Arbeit eine Mehrkanalplat-
te mit Phosphorschirm verwendet. Die auf den Detektor einfallenden Elektronen
treﬀen zunächst - ähnlich wie in einem Elektronenvervielfacher - innerhalb kleiner
Mikrokanäle auf die Kanalwände, wo sie Sekundärelektronen auslösen. Diese Sekun-
därelektronen verlassen die Kanalwand und treﬀen - durch eine angelegte Spannung
beschleunigt - ihrerseits auf die gegenüberliegende Kanalwand usw. Der verwendete
Detektor besteht tatsächlich aus zwei solcher - zueinander verkippten - Mehrkanal-
platten (sogenannte Chevron-Konﬁguration). Die hierbei erreichte Ladungsverstär-
kung liegt im Bereich von 105 − 106 [52]. Der erzeugte Elektronenstrom wird weiter
Phosphor
Mikrokanäle
Elektronen
-V +1.3kV
+4.8kV
Bias
Abbildung 3.4: Schematische Darstellung des Mehrkanalplattendetektors.
beschleunigt und erzeugt auf einem hinter den Kanalplatten angeordneten Phos-
phorschirm (Phosphor P20, Zentralemissionswellenlänge 530 nm) durch Fluoreszenz
ein räumlich aufgelöstes Abbild des einfallenden Elektronenstroms. Das erzeugte
Fluoreszenzbild kann dann vakuumextern mit einer Kamera beobachtet werden.
Die Nachweiswahrscheinlichkeit für 30 kV-Elektronen beträgt laut Hersteller rund
65 Prozent. Zusammen mit der oﬀenen Fläche des Detektors (Verhältnis der Ka-
nalﬂäche zu dem Zwischenraum zwischen den Kanälen) von 55 Prozent ergibt sich
somit eine eﬀektive Nachweiswahrscheinlichkeit von 36 Prozent.
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Begrenzt durch den gegebenen Abstand zwischen Probenmaterial und Detektor (19.2
cm) und dem Durchmesser des Detektors von 4 cm lassen sich Elektronen mit Beu-
gungswinkeln von bis zu 6 Grad nachweisen2. Für 30 keV-Elektronen bedeutet dies
aufgrund der verhältnismässig geringen relativen Impulsänderung die Nachweismög-
lichkeit mehrerer höher indizierter Beugungsordnungen.
Die Aufnahme der Fluoreszenzbilder erfolgte mit Hilfe einer CCD-Kamera (Ha-
mamatsu Orca-AG) mit einem hohem dynamischen Bereich von 12 Bit und nahezu
beliebigen Belichtungszeiten (10 µs-12 h). So ließen sich durch Wahl von Belich-
tungszeiten unterhalb einer Millisekunde Einzelaufnahmen der Elektronenimpulse
aufzeichnen. Diese Möglichkeit zeigte sich für die Charakterisierung der Elektronen-
impulse (siehe Abschnitt 3.3) von besonderer Bedeutung. Die Detektionseﬃzienz
dieser Kamera besitzt im Bereich der Emissionswellenlänge des Phosphorschirmes
mit ca. 70 Prozent ein Maximum.
3.1.3.1 Optisch induzierter Untergrund
Bestrahlt man das Probenmaterial, wie in Abbildung 3.1 dargestellt, rückseitig mit
den optischen Anregeimpulsen, so werden aufgrund der verhältnismässig hohen Spit-
zenintensitäten durch Mehrphotonen- oder Feldionisationsprozesse Photoelektronen
aus dem Probenmaterial ausgelöst.
Abbildung 3.6a zeigt die Abhängigkeit des integrierten Untergrundsignales von der
eingestrahlten Anregeﬂuenz für die zwei in dieser Arbeit benutzten Anregungswel-
lenlängen von 800 nm (Fundamentale) und 400 nm (zweite Harmonische). Als Pro-
benmaterial wurde hier ein 15 nm Bi(001)-Film verwendet. Der lineare Verlauf der
Kurve für die zweite Harmonische impliziert einen Einphotonen-Emissionprozess,
2Tatsächlich sind im Experimente Elektronenquelle und Detektor leicht zueinander verkippt, so
das sich eﬀektiv größere Beugungswinkel nachweisen lassen.
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Abbildung 3.5: Grautondarstellung eines typischen, optisch induzierten Untergrundsignales.
Die Anregewellenlänge betrug 800 nm bei einer eingestrahlten Fluenz von 10.3 mJ
cm2
. Die
Belichtungszeit betrug 500 ms.
wohingegen der quadratische Verlauf der Kurve für die Fundamentale auf einen
Zweiphotonenprozess schließen lässt. Diese Prozesse sind thermisch assistiert, da die
photoelektrische Austrittsarbeit von Wismut mit 4.4 eV oberhalb der Photonenener-
gie (1.55 eV bzw. 3.1 eV) liegt.
Obwohl dieser Untergrund bei gegebener Position des Anregestrahls auf der Pro-
be zeitlich stabil ist (und somit schlichtweg vom Beugungsbild subtrahiert werden
könnte), führen geringste Strahllageveränderungen durch Verschiebung der opti-
schen Verzögerungsstrecke zu unterschiedlichen Untergrundverteilungen. Um diese
niederenergetischen Elektronen vom Detektor fernzuhalten wurde an der vorderen
Kanalplatte des MCP-Detektors eine Bremsspannung von bis zu 16 Volt angelegt.
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Abbildung 3.6b zeigt die Abhängigkeit des integrierten Untergrundsignales von der
angelegten Bremsspannung. Elektronen mit kinetischen Energien bis zu 16 eV tref-
fen durch den Photoemissionsprozess auf den Detektor. Durch die Bremsspannung
kann das Untergrundsignal jedoch bis auf einen zu vernachlässigenden Wert redu-
ziert werden.
Neben dem optisch induzierten Untergrund werden auch die durch Elektronenbe-
schuss der Probe erzeugten Sekundärelektronen (siehe Abschnitt 2.1.4) blockiert.
Der Einsatz einer solchen Bremsspannung ist also auch für statische Experimente
von Vorteil.
a) b)
Abbildung 3.6: a) Abhängigkeit des optisch induzierten Signaluntergrundes von der einge-
strahlten Anregeﬂuenz. b) Signaluntergrund gegen die an die erste Kanalplatte angelegte
Biasspannung. Der Untergrund wurde mit Hilfe von 800 nm Impulsen bei einer Fluenz von
10.3 mJ
cm2
erzeugt.
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3.1.4 Magnetische Fokussierung
Aufgrund der Inhomogenität des elektrischen Feldes innerhalb des Anodenlochs tre-
ten die erzeugten Elektronenimpulse zunächst divergent aus der Elektronenquelle
aus. Der gemessene Divergenzwinkel ist hierbei stark von der angelegten Beschleu-
nigungsspannung abhängig und beträgt bei einer Beschleunigungsspannung von 30
kV rund 9 mrad. Da mit einem derartig divergentem Strahl kein scharfes Beugungs-
bild erzeugt werden kann, muss der Strahl entsprechend fokussiert werden.
In der Elektronenoptik werden zur Fokussierung und Abbildung von Elektronen-
strahlen elektrostatische und magnetostatische Linsen eingesetzt [70]. Erste Versuche
der Fokussierung mit Hilfe einer sogenannten Einzel-Linse (eine Kombination dreier
aufeinanderfolgender Anoden, welche auf unterschiedlichem elektrischem Potential
liegen) führten zwar zur geforderten Fokussierung der Elektronenimpulse, brachten
jedoch erhebliche experimentelle Schwierigkeiten mit sich. Zum einen mussten auf
kürzesten Distanzen hohe Potentialdiﬀerenzen in der Größenordnung von 80 Pro-
zent der Beschleunigungspannung der Elektronen an die Anoden angelegt werden.
Zum anderen zeigten numerische Simulationen der Elektronentrajektorien innerhalb
der Linse, dass unterschiedlichen Laufzeiten - verursacht durch Beschleunigung und
Abbremsung der Elektronen - zu weiteren Verbreiterungen der Impulse in der Grö-
ßenordnung einiger Pikosekunden führen [64]. Durch den Einsatz einer solchen Linse
ist somit keine Zeitauﬂösung im Sub-pikosekundenbereich möglich.
Der Einsatz einer magnetischen Spule zur Fokussierung ist daher zwingend erforder-
lich. Im magnetischen Feld ist keine Änderung der kinetischen Energie der Elektro-
nen vorhanden, wodurch die Verlängerung der Impulsdauer durch Beschleunigungs-
eﬀekte verhindert wird.
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Abbildung 3.7: Aufbau der magnetischen Fokussierungslinse.
Eine solche magnetische Linse besteht aus einer gewickelten Spule. Das magneti-
sche Feld wird dabei durch einen Spulenmantel hoher magnetischer Permeabilität
auf einen kleinen Bereich im Spulenzentrum beschränkt. Abbildung 3.7 zeigt den
schematischen Aufbau der verwendeten Linse.
Die Brechkraft einer solchen magnetischen Linse ist gegeben durch [69, 70]
1
f
=
e
8meE0
∫ +∞
−∞
Bs(z)
2dz. (3.1)
E0 [eV] bezeichnet die Energie der zu fokussierenden Elektronen, me die Elektronen-
masse, e die Elementarladung und Bs(z) die magnetische Feldstärke auf der Symme-
trieachse der magnetischen Linse. Der exakte Verlauf dieser Funktion hängt neben
dem Linsenstrom und der Anzahl der Windungen stark von der Geometrie der Pol-
schuhe der Linse ab. Deutlich wird jedoch durch die quadratische Abhängigkeit, dass
es zweckmässig ist, das magnetische Feld durch geeignete Wahl von ungeschirmten
Bereichen auf einen kleinen Bereich zu konzentrieren. Da die Linse in einer Vaku-
umumgebung eingesetzt wird, ist die Abfuhr der in der Spule entwickelten Wärme
von entscheidender Bedeutung. Approximiert man das magnetische Feld in Glei-
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1mm
Abbildung 3.8: Proﬁl der auf dem MCP-Detektor fokussierten Elektronenimpulse. Die volle
Halbwertsbreite beträgt 475 µm in x-Richtung und 520 µm in y-Richtung.
chung 3.1 durch das einer einfachen Spule 1
f
∝ N2I2 und betrachtet die dissipierte
elektrische Leistung P = I2R, so lässt sich zeigen, dass bei gegebener Brechkraft und
bei gegebenem Spulenvolumen die Wärmeentwicklung unabhängig von der Anzahl
der Windungen ist.
Die in dieser Arbeit verwendetet Spule besteht aus ca. 800 Windungen Kupfer-
draht, welche von einem Eisengehäuse (magnetische Permeabilität µ ≈ 1000) mit
einem ungeschirmten Bereich von einem Zentimeter umgeben ist. Der optimale Fo-
kussierungsstrom beträgt bei einer Beschleunigungsspannung von 30 kV 1.3 Ampere
(Stromversorgung Typ FUG NTN 140-35, Stromstabilität < 10−5) bei einem Spu-
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lenwiderstand von 8 Ohm. Die hieraus resultierende thermische Leistung von ca.
10 Watt wurde passiv mit Hilfe einer großﬂächigen Verbindung zur Aussenkammer
abgeführt. Während typischer Experimentdauern von bis zu 10 Stunden stieg die
Temperatur innerhalb kürzester Zeit auf 40 Grad und blieb schließlich stabil.
Die verbleibende Restdivergenz der Elektronenimpulse wurde mit Hilfe einer ein-
fachen Methode abgeschätzt. Das räumliche Proﬁl der Impulse wurde am Ort der
Probe mit Hilfe der dort vorhandenen Löcher (Durchmesser 100 µm, siehe Abschnitt
3.7) abgefahren und zu 125 µm bestimmt. Am Ort des Elektronendetektors (Ab-
stand 19.2 cm) betrug der Durchmesser des Elektronenstrahls rund 500 µm (siehe
Abbildung 3.8). Die Restdivergenz beträgt somit ca. 0.7 mrad.
3.2 Optischer Aufbau und Diagnostik
Der in Abbildung 3.1 gezeigte Aufbau des Experimentes beinhaltet natürlich nicht
alle Details. Um die Eigenschaften der Anrege- und Abfrageimpulse geeignet mani-
pulieren und überwachen zu können, ist eine Vielzahl optischer Komponenten und
Diagnostiken notwendig. Abbildung 3.9 zeigt den detaillierten optischen Aufbau des
Experimentes.
Die vom Lasersystem zur Verfügung gestellten Impulse unterliegen Schwankungen
der Pointing-Stabilität. Die räumliche Lage des Laserstrahls wird mit Hilfe zwei-
er Vier-Quadranten-Detektoren (D1 und D2 in Abbildung 3.9) ständig überprüft
und durch einen PID-Regelkreis (Proportional-Integral-Diﬀerential) und hiermit
verknüpften piezogesteuerten Spiegelaktuatoren (A1 und A2) stabilisiert und korri-
giert. Durch den Einsatz dieses Systemes (Typ MRC Dynamic-I, Bandbreite 50Hz)
wurden sowohl die Kurz- wie auch die Langzeitstabilität des Experimentes erheblich
verbessert (Abschnitt 3.4). Zudem ist nach Umbau- und Wartungsarbeiten am La-
sersystem bei Beginn des Experimentes keine langwierige Korrektur der Strahllage
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Abbildung 3.9: Detaillierter optischer Aufbau mit Diagnostik. A: Aktuator, D: Strahlpo-
sitionsdetektor, HWP: Halbwellenplatte, DSP: Dünnschichtpolarisator, F: Filter, PD:
Photodiode, T: Teleskop.
mehr notwendig. Die vom System zur Verfügung gestellten Impulse besitzen ein na-
hezu Gausssches räumliches Proﬁl mit einer volle Halbwertsbreite von rund 7 mm.
Diese Impulse durchlaufen zunächst ein Teleskop (T), um an den Durchmesser der
verwendeten nichtlinearen, optischen Kristalle (BBO, 5 mm) angepasst zu werden.
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Die Impulse im Abfragearm, welche später die Elektronenimpulse erzeugen, wer-
den mit Hilfe zweier solcher Kristalle frequenzverdreifacht. Der Erzeugungsprozess
der dritten Harmonischen wird hierbei in Sättigung betrieben, um die hohe Fort-
pﬂanzung der Intensitätsschwankungen der Fundamentalen zu minimieren3. Nach
Durchgang durch die Kristalle sind neben der dritten Harmonischen auch Anteile
der Fundamentalen und der zweiten Harmonischen im Strahl enthalten. Die Filte-
rung dieser Strahlung erfolgt durch die Reﬂektion an fünf für die dritte Harmonische
hochreﬂektierenden Spiegeln. Im Reststrahl zeigten sich zwar immer noch Spuren
der zweiten Harmonischen, es konnte jedoch gezeigt werden, dass dieser Anteil nicht
zur Emission von Elektronen führt.
Ein Teil dieses Strahles wird mit Hilfe eines Strahlteilers (ST) ausgekoppelt und fällt
durch ein Quarzprisma auf eine Photodiode (PD), welche an ein ADC (Analog-to-
Digital-Converter, Typ LeCroy 2249A, 10 Bit dynamischer Bereich) gekoppelt ist.
Die Intensität dieses Strahles kann so auf Impuls-zu-Impuls Basis überwacht werden
(siehe Abschnitt 3.4). Der Hauptstrahl wird anschließend mit Hilfe einer Quarzlinse
(f=500 mm) auf die Photokathode fokussiert. Die Intensität der dritten Harmoni-
schen kann hierbei mit Hilfe metallbeschichteter Quarzsubstrate, welche als optische
Filter (F) dienen, stufenweise reguliert werden. Typische Impulsenergien liegen in
der Größenordnung einiger zehn bis hundert Nanojoule.
Der zur Anregung verwendete Strahlteil durchläuft zunächst die optische Verzö-
gerungsstrecke. Die Justage der Strahlintensität erfolgte durch eine Kombination
aus stufenlos verstellbarer Halbwellenplatte (HWP) und zweier Dünnschichtpola-
risatoren (DSP). Die hierbei einstellbaren Intensitäten decken den vollen Bereich
bis zu typischen Zerstörschwellen des verwendeten Probenmaterials ab. Die Impulse
3Die Intensität der dritten Harmonischen I3ω skaliert mit der dritten Potenz der Intensität der
Fundamentalen I3ω ∝ I3ω. Dementsprechend ist für die dritte Harmonische eine dreifach höhere
relative Schwankung als für die Fundamentale zu erwarten.
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wurden optional mit Hilfe eines weiteren nichtlinearen Kristalls frequenzverdoppelt.
Der residuelle Anteil der Fundamentalen wird hierbei mit optischen Filtern heraus-
geﬁltert. Zur Diagnostik der Anregeimpulse diente zum einen eine CCD-Kamera zur
Erfassung des räumlichen Strahlproﬁls und zum anderen eine weitere, mit dem ADC
verbundene Photodiode. Die Impulse wurden unfokussiert (Strahlquerschnitt rund
700 µm volle Halbwertsbreite) auf das Probenmaterial geleitet, um eine möglichst
homogene Anregung des Materials zu gewährleisten.
Die im Experiment vorhandene Diagnostik ermöglicht es, die Stabilität der Laserim-
pulse und der daraus erzeugten Harmonischen und Elektronenimpulse vollständig
zu charakterisieren. Dies ist insbesondere im Hinblick auf die Kurz- und Langzeit-
stabilität des Experimentes absolut notwendig. Aufgrund der geringen Anzahl an
Elektronen pro Impuls muss eine möglichst hohe Stabilität des gesamten Systems
auf der Zeitskala von einigen Stunden gegeben sein.
3.3 Bestimmung der Anzahl der Elektronen pro Im-
puls
Wie in Abschnitt 2.3 gezeigt wurde, hängt die erreichbare Zeitauﬂösung in den
Anrege-Abfrage-Experimenten kritisch von der Anzahl der Elektronen pro Impuls
ab. Eine verhältnismässig simple Methode zur Bestimmung dieser Größe wurde von
Feenstra [23] vorgeschlagen. Der MCP-Detektor wird durch Anlegen einer hohen
Kanalplattenspannung von 1.5 kV zu so hoher Verstärkung befähigt, dass einzelne
Elektronen nachgewiesen werden können. Die eingestrahlte Intensität der dritten
Harmonischen wird dabei so weit verringert, dass tatsächlich nur noch Einzelereig-
nisse zu beobachten sind. Abbildung 3.10 zeigt typische CCD-Bilder unter solchen
Bedingungen.
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Abbildung 3.10: CCD-Bilder einzelner Elektronen bei hoher MCP-Verstärkung. Beide Bil-
der wurden mit 990 µs Belichtungszeit (Einzelschuss) aufgenommen. Im linken Bild betrug
die Impulsenergie der dritten Harmonischen 26 nJ, im rechten Bild 340 nJ.
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Abbildung 3.11: Histogramm des pro Elektron erzeugten CCD-Signals.
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Abbildung 3.12: Anzahl der Elektronen pro Impuls in Abhängigkeit von der eingestrahlten
Impulsenergie der dritten Harmonischen. Die Fehlerbalken ergeben sich aus der Breite der
Verteilungsfunktion.
Betrachtet man nun die Einzelereignisse, so lässt sich ein Histogramm erstellen, wel-
ches jedem eintreﬀenden Elektron ein CCD-Signal zuordnen lässt (Abbildung 3.11).
Im Fall der hohen Verstärkung liefert so im Mittel jedes Elektron ein CCD-Signal
von D = (76.0 ± 31.5) Ereignissen (counts). Mit Hilfe dieser Größe lässt sich nun
- unter der Annahme, dass die Kanalplatten und der Phosphorschirm keiner Sät-
tigung unterliegen - jedem CCD-Signal eine entsprechende Anzahl von Elektronen
zuordnen. Die Intensität der dritten Harmonischen wird nun so weit erhöht, dass
auch bei geringer Verstärkung (Arbeitspunkt 1.3 kV) ein ausreichendes Kamerasi-
gnal vorhanden ist. Durch die zuvor vorgenommene Kalibrierung lässt sich nun das
Signal mit hoher und niedriger Verstärkung direkt vergleichen. Im Fall der gerin-
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gen Verstärkung liefert jedes Elektron ein Signal von D = (1.7 ± 1.0) counts. Zur
endgültigen Bestimmung der Anzahl der Elektronen pro Impuls muss die Detek-
tionseﬃzienz des Detektors (36%) berücksichtigt werden. Abbildung 3.12 zeigt die
Anzahl der Elektronen pro Impuls in Abhängigkeit von der eingestrahlten Impuls-
energie der dritten Harmonischen.
Unterhalb einer Impulsenergie von rund 50 nJ besteht jedes Elektonenpaket nur
noch aus einigen tausend Elektronen. Somit ist eine experimentelle Zeitauﬂösung
von unter einer Pikosekunde möglich. Der in dieser Arbeit gewählte Arbeitspunkt
liegt bei ca 2500 Elektronen/Impuls. Diese Impulse haben gemäß der Betrachtung in
Abschnitt 2.3 eine Dauer von τe ≈ 650 fs. Mit Hilfe dieser Impulse können zeitauf-
gelöste Experimente mit hinreichender Genauigkeit in einer Messzeit von ca. einer
Stunde (siehe Abschnitt 3.4) durchgeführt werden.
3.4 Lang- und Kurzzeitstabilität der Quelle
Um die Notwendigkeit der Quellstabilität kurz aufzuzeigen, sind einige einfache
Überlegungen von Nöten. Wie in Abschnitt 2.3 dargestellt wurde, muss die An-
zahl der Elektronen pro Impuls bei einigen wenigen tausend gehalten werden um
die notwendige sub-pikosekunden Zeitauﬂösung zu erreichen. Bei den hier durchge-
führten Experimenten betragen die typischen Beugungseﬃzienzen B ≈ 10−3..10−2,
d.h. es werden pro Impuls nur ca 1-10 Elektronen gebeugt. Berücksichtigt man nun
die Detektionseﬃzienz von P ≈ 0.3 und die Tatsache, dass die Einzelelektronen-
Antwort des Detektors eine relative Breite von ∆D
D
≈ 0.6 besitzt (siehe Abschnitt
3.3), so wird schnell deutlich, dass an die Stabilität der Quelle hohe Anforderungen
zu stellen sind.
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Um Intensitätsänderungen in der Größenordnung von einem Prozent nachweisen zu
können, sind bei einer perfekt stabilen Quelle mit N=2000 Elektronen pro Impuls -
je nach betrachteter Beugungsordnung - bereits√
(∆D/D)2 + (
√
1−B
NB
)2 + (
√
1−P
NP
)2
√
M
< 0.01⇒M ≈ 4000..8500 (3.2)
Impulse notwendig4. Schwankt die Intensität der Elektronenimpulse der Quelle um
100 Prozent5, so sind bereits bis zu 18000 Impulse notwendig. Man beachte zudem,
dass in dieser einfachen Abschätzung zufällig auftretende Störungen des Meßprozes-
ses und andere Einﬂussgrößen wie beispielsweise das Untergrundrauschen und die
Detektionseﬃzienz der verwendeten CCD-Kamera nicht berücksichtigt sind.
Zur Messung der Intensität der Elektronenimpulse wurde in der Vakuumkammer
hinter der Elektronenquelle ein Channeltron-Detektor (Typ Magnum 5900, Burle
Inc.) eingesetzt. Die erzeugten Signale wurden mit Hilfe einer integrierenden, zehn-
fachen Ladungsverstärkung an das ADC angepasst und anschließend auf Impuls-zu-
Impuls Basis mit der Intensität der Fundamentalen und der dritten Harmonischen
verglichen. Abbildung 3.13 zeigt einen solchen direkten Vergleich für 1000 aufeinan-
derfolgende Impulse (1 Sekunde).
Die vom Lasersystem zur Verfügung gestellten Impulse besitzen Intensitätsschwan-
kungen von rund 6 Promille rms (mittlere quadratische Abweichung, root mean
square). Die entsprechend frequenzvervielfachten Impulse zeigen eine geringfügig
höhere Schwankung (2.2 Prozent rms) als durch das Potenzgesetz des Erzeugungs-
prozesses zu erwarten wäre. Der Elektronenstrom schwankt unwesentlich höher mit
4Die Gleichung folgt aus der Annahme einer binomialverteilten Anzahl gebeugter und detektier-
ter Elektronen, die entsprechenden Varianzen addieren sich in erster Näherung quadratisch [24].
Die Standartabweichung des Mittelwertes ergibt sich durch die Anzahl der Stichproben M.
5Ein solcher Wert ist durchaus nicht untypisch. Vor der Optimierung der in dieser Arbeit darge-
stellten Elektronenquelle waren Impuls-zu-Impuls Schwankungen dieser Größenordnung beobachtet
worden.
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Abbildung 3.13: Impuls-zu-Impuls Stabilität der Fundamentalen, dritten Harmonischen und
des mit dem Channeltron registrierten Elektronenstroms.
2.7 Prozent rms. Mit Hilfe dieser erreichten Stabilität ist es möglich, die zu erwar-
tenden Änderungen der Beugungsintensität im Prozentbereich nachzuweisen. Man
beachte jedoch, dass diese Genauigkeit nur mit dem ortsintegrierendem Channeltron-
Detektor erreicht werden konnte. Unter Verwendung des ortsauﬂösenden MCP-
Detektors betrugen die Puls-zu-Puls-Schwankungen der Elektronenimpulsintensität
rund 6%. Hierfür sind vermutlich die bereits erwähnte Ungenauigkeit der Einzel-
elektronenantwort des MCP und zusätzliche Fehler durch die CCD-Kamera verant-
wortlich.
Da im Experiment zahlreiche Momentaufnahmen des Systems zu verschiedenen Ver-
zögerungszeiten aufgezeichnet werden, beträgt die Dauer der Experimente 1-2 Stun-
den. Die Stabilität der Quelle auf dieser Zeitskala wurde hauptsächlich durch den
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Einsatz des voran beschriebenen Strahlpositionierungssystems erreicht. Abbildung
3.14 vergleicht die Intensitätsschwankungen der Elektronenimpulse auf der Zeitskala
von einer Stunde mit und ohne aktiver Positionskontrolle.
Während die Schwankungen um den zeitlichen Mittelwert in beiden Fällen nahezu
gleich sind, zeigt sich ohne Stabilisierung, dass die Intensität auf der Zeitskala von
einer Stunde um etwa 4 Prozent abnimmt. Dieser Abfall des Elektronenstroms ist
durch geringe Abweichungen der räumlichen Position des Lasers von seiner Sollposi-
tion zu erklären und wurde durch den Einsatz des Positionierungssystems erfolgreich
kompensiert. Die hier vorgestellte Quelle zeigt sich somit sowohl auf kurzen wie auch
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Abbildung 3.14: Vergleich der Langzeitstabilität der Elektronenquelle mit und ohne aktiver
Strahllagestabilisierung (SLS). Das direkte Elektronensignal wurde mit Hilfe des MCP-
Detektors und CCD-Integrationszeiten von 50 ms vermessen. Die Impulsenergie der dritten
Harmonischen betrug 40 nJ.
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auf langen Zeitskalen hinreichend stabil, um Experimente durchführen zu können,
in denen Intensitätsänderungen im Beugungssignal von einigen wenigen Prozent zu
erwarten sind.
Die eigentliche Messung erfolgt mit Hilfe der rapid-scanning-Methode [25]. Bei
dieser Methode verzichtet man auf eine sequentielle Aufnahme oft gemittelter Daten-
punkte. Vielmehr werden sämtliche Datenpunkte eines Satzes möglichst schnell hin-
tereinander aufgenommen, die gesamte Messreihe wird erneut gestartet und mit der
vorangegangenen gemittelt. Durch diese Methode werden niederfrequente und zufäl-
lige Störungen des Meßprozesses weitestgehend eliminiert. Hierbei wurden zwischen
den einzelnen Aufnahmen und nach Durchlaufen der Messreihe zufällige Wartezei-
ten eingebaut, um Störungen auf Schwebefrequenzen zu vermeiden. Typische CCD-
Integrationszeiten betrugen 500 ms/Beugungsbild bei 30 Verzögerungszeitpunkten
und 10fachem Durchlauf der Verzögerungsstrecke. Ein solches Experiment dauert 2.5
Stunden. Die tatsächlich im Experiment erreichte Stabilität beträgt rund 1 Prozent
rms (siehe Abschnitt 4).
3.5 Bestimmung des zeitlichen und räumlichen Über-
lapps
Eine besondere experimentelle Herausforderungen ist die zeitliche und räumliche
Überlagerung der optischen Anregeimpulse und der Elektronenimpulse. Während
die Vermessung der optischen und elektronischen Laufstrecken (man beachte die
Elektronengeschwindigkeit von ve ≈ c3) den zeitlichen Abstand beider Impulse nur
bis auf ca. 20 ps genau einschränken können, benötigen die hier dargestellten zeitauf-
gelösten Experimente eine Überlagerung mit einer Genauigkeit von einigen hundert
Femtosekunden.
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Der räumlichen Überlapps kann verhältnismässig einfach bestimmt werden. Der
Elektronenstrahl wird mit Hilfe des beweglichen Probenhalters abgesucht bis er
sich auf eines der vielen vorhandenen Löcher (siehe Abbildung 3.19) mit einer Ge-
nauigkeit von rund 50 µm lokalisieren lässt. Eine außerhalb der Kammer angebrachte
CCD-Kamera verfolgt die Position des Probenhalters und bildet das entsprechende
Loch auf einen Bildschirm ab. Nun wird der optische Anregestrahl (Durchmesser
700 µm FWHM) mit Hilfe eines fein justierbaren Spiegels auf dieses Loch geleitet.
Die Genauigkeit dieser Methode liegt im Bereich von 100 µm. Die eigentliche Fein-
justage erfolgt dann im eigentlichen Experiment, indem die durch den Einﬂuss der
Anregestrahlung auftretenden Eﬀekte maximiert werden.
Die Bestimmung des zeitlichen Überlapps gestaltet sich weitaus umständlicher. Ei-
ne eﬀektive und schnelle Methode zur Bestimmung des Zeitnullpunktes sowie zur
Abschätzung einer oberen Grenze der Elektronenimpulsdauer ﬁndet sich in [28, 29].
Die Elektronenimpulse werden zunächst mit Hilfe eines metallischen Hindernisses
am Probenhalter (siehe Abbildung 3.19) teilweise blockiert und das resultierende
Schattenbild wird auf dem MCP-Detektor betrachtet. Nun wird der Anregestrahl
fokussiert oder unfokussiert auf dieses metallische Hindernis geleitet, um dort durch
Mehrphotonenionisation Photoelektronen auszulösen. Die so erzeugt Elektronenwol-
ke kann so hoch geladen sein, dass sie bei hinreichender zeitlicher und räumlicher
Überlagerung die Elektronenimpulse teilweise ablenkt und somit das Schattenbild
verschmiert. Abbildung 3.15 zeigt solche Schattenbilder, die entweder durch ein Loch
(∅ 400 µm) oder ein Gitternetz (200 Linien/Zoll) erzeugt wurden.
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Abbildung 3.15: Schattenbilder der Elektronenimpulse vor (links) und nach Störung durch
die Anregeimpulse (rechts).
Um nun ein Maß für die Stärke der Ablenkung zu bekommen, kann entweder eine
mittlere quadratische Abweichung (root mean square) des Schattenbildes von dem
ungestörten Bild pixelweise berechnet werden, oder man betrachtet die Intensitäts-
änderung des Schattenbildes in einem bestimmten Bereich. Beide Möglichkeiten lie-
fern vergleichbare Resultate. Verändert man nun die zeitliche Verzögerung zwischen
den optischen Anregeimpulsen und den abfragenden Elektronenimpulsen, so ergibt
sich eine Art Kreuzkorrelationsfunktion zwischen den beiden Impulsen. Abbildung
3.16 zeigt den typischen Verlauf einer solchen Funktion.
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Abbildung 3.16: Typische Korrelationskurve zwischen Elektronen- und Anregeimpuls. Die
Anpassung der Fehlerfunktion liefert eine Anstiegsdauer von (2.4 ± 0.5) ps. Die Impuls-
energie der dritten Harmonischen Betrug 112 nJ. Die Photoelektronen wurden mit Hilfe
der Fundamentalen bei einer eingestrahlte Fluenz von rund 97 mJ
cm2
erzeugt.
Nimmt man an, dass die Änderung des Schattenbildes proportional zur momenta-
nen Ladungsdichte E(t) des Elektronenimpulses und proportional zur Dichte der
Raumladungswolke %(t) ist, so lässt sich der zeitliche Verlauf der Störung als Kor-
relationssignal gemäß
Korr(τ) ∝
∫ ∞
−∞
%(t− τ)E(t)dt (3.3)
deuten. Nimmt man zur weiteren Vereinfachung an, dass die Raumladungswolke
quasi-instantan erzeugt wird und lange im Bereich des Hindernisses verweilt, so lässt
sich deren zeitliche Entwicklung durch eine einfache Stufenfunktion %(t) ∝ Θ(t −
t0) beschreiben. t0 bezeichnet den Zeitnullpunkt, der durch das zeitliche Maximum
des Elektronenimpulses deﬁniert ist. Das resultierende Korrelationssignal folgt dann
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unter Annahme eines Gaussschen zeitlichen Proﬁles der Elektronenimpulse E(t) ∝
exp(−4ln(2)t2
t2h
) dem Verlauf einer Fehlerfunktion:
Korr(τ) ∝
∫ ∞
−∞
Θ((t− t0)− τ)E(t)dt ∝ 1− erf(2
√
ln(2)(τ + t0)
th
). (3.4)
th bezeichnet hierbei die volle zeitliche Halbwertsbreite (fullwidth at half maximum)
des Elektronenimpulses. Die Anstiegsﬂanke des Korrelationssignales kann somit als
eine obere Grenze für die Elektronenimpulsdauer interpretiert werden.
Abbildung 3.17 zeigt die Anstiegsdauer gemessener Korrelationskurven gegen die
Impulsenergie der dritten Harmonischen (und somit der Anzahl der Elektronen pro
Impuls). Deutlich zu erkennen ist, dass die Anstiegsﬂanke zunächst eine Dauer von
ca. 2.2 ps zeigt und dann mit höherer Impulsenergie ansteigt. Das sich diese An-
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Abbildung 3.17: Abhängigkeit der Anstiegszeit des Korrelationssignales von der Impulsener-
gie der dritten Harmonischen.
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stiegsdauer zunächst mit zunehmender Impulsenergie nicht ändert, impliziert das die
zeitliche Entwicklung dieses Prozesses nicht nur durch die Elektronenimpulsdauer
begrenzt ist. Die Anstiegszeit sollte also als eine Obergrenze für die Elektronenim-
pulsdauer interpretiert werden.
Die Deﬁnition des Zeitnullpunktes unterliegt einer gewissen Willkürlichkeit. Eine
Deﬁnition entspricht dem Zeitpunkt, in dem sich die zeitlichen Maxima der Anrege-
und Abfrageimpulse überlagert. Die andere Möglichkeit ist die Deﬁnition über einen
durch den Anregeimpuls induzierten Prozess. Lassen sich Änderungen an einer Mess-
größe zu einem gewissen Zeitpunkt feststellen, so wird dieser Zeitpunkt als Nullpunkt
deﬁniert. Bei der hier verwendeten Methode zeigt sich, dass die Änderung des Schat-
tenbildes - im Rahmen einer Genauigkeit von rund 250 fs - zum selben Zeitpunkt
wie die Änderungen der Beugungsintensität in den eigentlichen Messungen eintritt.
Dieser Zeitpunkt wird hier als Nullpunkt deﬁniert.
Eine durch die Verwendung dieser Methode aufkommende Frage ist, ob nicht auch
in einem zeitaufgelösten Experiment durch die Anregeimpulse an der Probenoberﬂä-
che eine Elektronenwolke erzeugt werden kann, welche das Elektronenbeugungsbild
verfälscht. Die hier durchgeführten Messungen zeigten jedoch, dass unterhalb einer
eingestrahlten Fluenz von rund 30 mJ
cm2
kein nachweisbarer Einﬂuss auf das Schat-
tenbild zu erkennen war. Zwar ließen sich durch den Einﬂuss der Anregestrahlung
ausgelöste Photoelektronen nachweisen (siehe Abschnitt 3.1.3.1), jedoch ist deren
Anzahl so gering, dass kein störender Einﬂuss auf das Elektronenbeugungsbild zu
erwarten ist. Des weiteren ist zu bemerken, dass in den hier dargestellten Kreuzkorre-
lationsmessungen durch die Änderung der Anregeﬂuenz keine signiﬁkante Änderung
der Anstiegsdauer oder des Zeitnullpunktes festgestellt werden konnte.
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3.6 Velocity mismatch und zeitliche Auﬂösung
Neben der Impulsdauer des Anrege- und des Abfrageimpulses ist ein weiterer Eﬀekt
für eine Verminderung der Zeitauﬂösung verantwortlich. Durch den schrägen Einfall
der Anregeimpulse auf das Probenmaterial (Einfallswinkel Θ = 45◦) wird die Probe
entlang der Einfallsebene zu unterschiedlichen Zeitpunkten angeregt. Für eine abge-
fragte Probenbreite von d=200 µm führt dies zu einer zusätzlichen Verschmierung
der Zeitauﬂösung von τvm = dcsin(Θ) ≈ 470 fs, wobei c die Lichtgeschwindigkeit
ist6. Die Zeitauﬂösung des Experimentes kann somit mit τexp ≈
√
τ 2e + τ
2
vm ≈ 800 fs
abgeschätzt werden (die Dauer des Anregeimpulses ist hierbei vollkommen zu ver-
nachlässigen).
Probe
Elektronenimpuls
Laserimpuls
zus. optischer Laufweg
Abbildung 3.18: Zum velocity mismatch.
Eine einfache Lösung dieses Problems besteht darin, die Anregeimpulse möglichst
senkrecht auf das Probenmaterial einfallen zu lassen. In den in dieser Arbeit dar-
gestellten Experimenten war dies jedoch aufgrund geometrischer Beschränkungen
in der Experimentierkammer nicht ohne erheblichen Aufwand möglich. Der darge-
6Die Bezeichnung velocity mismatch ist an dieser Stelle ein wenig irreführend, da nur die
Lichtgeschwindigkeit eingeht. Der Begriﬀ wurde erstmalig von Williamson [27] für die Verminde-
rung der Zeitauﬂösung in Gasexperimenten mit ausgedehntem Volumen verwendet, bei denen die
Verschmierung mit dem Verhältnis der Geschwindigkeiten von Elektronen und Photonen skaliert.
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stellte Eﬀekt führt besonders bei schräg einfallenden Elektronenimpulsen, wie in der
RHEED-Geometrie [26] oder der Beugung an Gasen [27] zu erheblichen Verschlech-
terungen der Zeitauﬂösung. Da die zeitliche Verschmierung auf dem Unterschied
zwischen der Elektronen- und Lichtgeschwindigkeit beruht wird dieser Eﬀekt oft als
velocity mismatch Problem bezeichnet.
3.7 Probenpräparation
Aufgrund der geringen mittleren freien Weglänge der Elektronen können nur Proben
mit Schichtdicken im Bereich einiger zehn Nanometer verwendet werden. Diese Tat-
sache bedeutet generell eine Beschränkung der Anwendbarkeit der Methodik. Zwei
Typen von Dünnschichtproben wurden in dieser Arbeit verwendet: Epitaktisch ge-
wachsene Wismut-Filme und polykristalline Metallﬁlme.
Die Herstellung epitaktischer Wismut-Filme wird ausführlich in [71] beschrieben.
Wismut wird mit Hilfe eines Elektronenstrahlverdampfers auf einen - zuvor prä-
parierten - atomar ﬂachen Salzkristall aufgedampft und wächst dort epitaktisch in
der (001)hex-Richtung7. Der Salzkristall wird anschließend in destilliertes Wasser ge-
taucht und der abgelöste Film mit Hilfe eines feinen Nickeldrahtgitters (500 Linien
pro Zoll, 60 Prozent oﬀene Fläche) aufgeﬁscht. Diese Methode ist für Schichtdicken
ab 10 nm anwendbar und im wesentlichen durch die Zerbrechlichkeit der Filme be-
grenzt. So ist es zwar generell möglich, weitaus dünnere, geschlossene Filme mit
Schichtdicken im Monolagenbereich präparieren, diese lassen sich jedoch nicht mehr
vom Salzsubstrat ablösen, ohne zu zerbrechen.
7In dieser Arbeit wird für die Interpretation der Wismut-Beugungsbilder die hexagonale Nota-
tion verwendet. Durch die gegebene Geometrie des Experimentes lassen sich in dieser Schreibweise
die Beugungsbilder einfacher interpretieren. Die (001)hex-Richtung entspricht in der rhomboedri-
schen Schreibweise der (111)rho-Richtung.
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Bi-Film
TEM-Proben
Abbildung 3.19: Fotograﬁe des verwendeten Probenhalters. Neben dem verwendeten Pro-
benmaterial sind verschiedene Aussparungen und Löcher zur Lokalisierung des Elektronen-
strahls zu erkennen (Abschnitt 3.5).
Der kristalline Charakter dieser Filme wird in den beobachteten Beugungsbildern
deutlich (siehe Abschnitt 4.3.1). Mit Hilfe der angegebenen Methode lassen sich
geschlossene Filme mit lateralen Dimensionen im Zentimeterbereich erstellen, welche
bereits erfolgreich für destruktive Messungen eingesetzt wurden [68]. Im Rahmen
dieser Arbeit wurden mehrere solcher Filme mit unterschiedlichen Schichtdicken im
Bereich von 15 bis 25 nm verwendet. Zum Teil zerbrachen diese Filme in geschlossene
Teilstücke mit Dimensionen im Millimeterbereich. Für die hier vorgestellten, nicht-
destruktiven Messungen sind Proben solcher Größe jedoch vollkommen ausreichend.
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Die polykristallinen Metallproben (Ag, Au und Cu) wurden auf kommerziell verfüg-
baren Gittern, welche üblicherweise für TEM-Messungen (Transmissions-Elektronen-
Mikroskopie) verwendet werden, hergestellt. Mit Hilfe eines Elektronenstrahlver-
dampfers wird das Probenmaterial auf die Gitter aufgebracht und kann anschlie-
ßend sofort für experimentelle Untersuchungen eingesetzt werden. Die TEM-Gitter
bestehen aus einem feinem Kupfergitter (200 Linien pro Zoll, 3 mm Durchmesser),
welches mit einer dünnen Kohlenstoﬀschicht von 3 nm Dicke benetzt ist. Dieser dün-
ne, amorphe Untergrundﬁlm ist für den Elektronenstrahl nahezu durchsichtig, führt
jedoch zu polykristallinen Wachstum des Probenmaterials. Die nominelle Transmis-
sion solcher Gitter (begrenzt durch die oﬀene Fläche) beträgt 70 Prozent.
Zusammenfassung
Im Rahmen dieser Arbeit ist der Aufbau und die Optimierung eines Experimentes
mit einer Zeitauﬂösung im Sub-ps-Bereich gelungen. Aufgrund der hohen Stabilität
des Elektronenstroms auf kurzen und langen Zeitskalen lassen sich Änderungen der
Beugungsintensitäten der Größenordnung weniger Prozent in zeitaufgelösten Ex-
perimenten beobachten. Wichtige experimentelle Hürden wie die Bestimmung des
zeitlichen und räumlichen Überlapps sowie die Abschätzung der Anzahl der Elek-
tronen pro Impuls wurden genommen. Viele weitere Probleme - welche in diesem
Abschnitt nicht dargestellt wurden - wie beispielsweise die Entwicklung einer geeig-
neten Meßsoftware, sind erfolgreich gelöst worden.
Einige der dargestellten Grenzen des Experimentes lassen sich durch verhältnismäs-
sig einfache Maßnahmen überwinden. Im Rahmen dieser Arbeit war dies aufgrund
verschiedener Begrenzungen der experimentellen Gegebenheiten nicht möglich. Eine
weitere Experimentierkammer mit einer neuen Elektronenquelle beﬁndet sich zur
Zeit der Niederschrift dieser Arbeit im Aufbau. Details hierzu ﬁnden sich in Ab-
schnitt 5.2.1.
Kapitel 4
Zeitaufgelöste Messungen
Im Rahmen dieser Arbeit sind zeitaufgelöste Messungen an dünnen Au-, Cu-, Ag-
und Bi-Schichten unter verschiedenen Anregungsbedingungen durchgeführt worden.
Das vorliegende Kapitel stellt die Ergebnisse dieser Messungen zusammenfassend
dar. Da die dargestellten Messungen und die hieraus resultierenden Erkenntnisse
die ersten ihrer Art sind, können ein Teil der Resultate im Rahmen dieser Arbeit
nicht eindeutig erklärt werden. An diesen Stellen werden mögliche Erklärungs- und
Interpretationsversuche des beobachteten Aufheizverhaltens geboten. Die Ergebnis-
se der Messungen an Metallﬁlmen werden mit den Ergebnissen älterer Arbeiten über
die Abkühlung des elektronischen Systems nach optischer Kurzimpulsanregung ver-
glichen.
4.1 Messungen an polykristallinen Metallﬁlmen
Beugt man monochromatische Elektronen- oder Röntgenstrahlen an polykristalli-
nem Material, kann die Bragg-Bedingung für geeignet orientierte Mikrokristalle in
mehrere Raumrichtungen gleichzeitig erfüllt werden. Die resultierenden Beugungs-
bilder bestehen aus konzentrisch angeordneten Ringen, deren radialer Abstand von
dem ungebeugtem (transmittierten) Strahl sich durch die Bragg-Gleichung berech-
nen lassen.
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Abbildung 4.1: Beugungsbild eines dünnen Goldﬁlmes. Die CCD-Integrationszeit betrug 500
ms bei rund 2000 Elektronen pro Impuls.
Abbildung 4.1 zeigt ein solches durch Beugung von 30 kV Elektronen an einem po-
lykristallinen Goldﬁlm der Dicke von 20 nm erhaltenes Beugungsbild.
In der gegebenen Geometrie gilt die Bragg-Bedingung λ = 2dhklsin(Θ2 ), wobei
λ = 0.07 Å die de-Broglie Wellenlänge der Elektronen, dhkl den Netzebenenab-
stand der entsprechenden Beugungsordnung (hkl) und Θ den vollen Ablenkwinkel
der Elektronen bezeichnet. Die Ablenkwinkel berechnen sich aus dem Abstand D
zwischen dem Detektor und dem Probenmaterial und dem Radius rhkl der Beu-
gungsringe gemäß tan(Θ) = rhkl
D
. Mit der Näherung für kleine Beugungswinkel
sin(Θ) ≈ tan(Θ) ≈ Θ ergibt sich somit der Zusammenhang zwischen Netzebe-
nenabstand und Ringradius zu dhkl = D λrhkl .
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Im Falle der hier betrachteten Kupfer- und Goldﬁlme, welche in der fcc-Struktur
(ﬂächenzentriert kubisch, face-centered cubic) kristallisieren, sind durch den geome-
trischen Strukturfaktor die möglichen auftretenden Reﬂexe eingeschränkt. So können
nur Reﬂexe auftreten, in denen jeweils h,k und l gerade oder ungerade sind. Durch
diese Einschränkung ist es verhältnismässig leicht, den einzelnen Ringen ihre ent-
sprechende Beugungsordnung zuzuordnen. Für ein kubisches System berechnet sich
der Netzebenenabstand durch
dhkl =
d√
h2 + k2 + l2
, (4.1)
wobei d die Gitterkonstante des Materials bezeichnet. Aufgrund der Symmetrie in
h,k und l lassen sich somit Reﬂexe wie (100), (010) und (001) nicht voneinander
unterscheiden und liegen daher auf einem Beugungsring.
(hkl) r [cm] Θ [◦] dgem [Å] dlit [Å]
(111) 0.59 1.67 2.40 2.36
(200) 0.69 1.95 2.06 2.04
(220) 0.97 2.75 1.46 1.44
(311) 1.14 3.23 1.24 1.24
(222) 1.19 3.37 1.19 1.19
(400) 1.37 3.90 1.03 1.03
(331) 1.50 4.25 0.94 0.94
(420) 1.54 4.36 0.92 0.92
(422) 1.68 4.78 0.84 0.84
(511) 1.79 5.07 0.79 0.79
(620) 2.09 5.93 0.68 0.65
Tabelle 4.1: Auﬂistung aller in Gold beobachteten Beugungsordnungen (hkl) mit zugehöri-
gem Beugungswinkel und Netzebenenabständen.
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Tabelle 4.1 zeigt alle beobachteten Beugungsordnungen mit den zugehörigen Para-
metern auf. Die Zuordnung der einzelnen Beugungsringe ist insbesondere für den
Debye-Waller-Eﬀekt von Bedeutung, da der zu erwartende Signaleinbruch stark mit
der betrachteten Beugungsordnung (hkl) und den damit verknüpften Netzebenen-
abständen dhkl variiert.
4.1.1 Behandlung des Signaluntergrundes
Um die Intensität der einzelnen Beugungsordnungen zu quantiﬁzieren, ist es zwin-
gend notwendig, den durch inelastische- und Mehrfachstreuung erzeugte Signalunter-
grund von dem eigentlichen Beugungsbild zu trennen. Betrachtet man das radiale
Intensitätsproﬁl des in Abbildung 4.1 gezeigten Beugungsbildes, so sieht man ein
radial abfallendes Untergrundproﬁl, auf dem die verschiedenen Beugungsordnungen
mit unterschiedlicher Gesamtintensität aufsitzen.
Da die genaue Struktur dieses Untergrundes aufgrund der komplexen zugrunde-
liegenden Mechanismen nicht vorhergesagt werden kann (siehe bspw. [73], S.153f)
a) b)
Abbildung 4.2: a) Angepasste Untergrundfunktion mit Stützstellen. b) Gemitteltes Radial-
proﬁl nach Abzug des Untergrundes
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bedient man sich an dieser Stelle heuristischer Methoden. Zwei einfache Methoden
zum Abzug des Untergrundes wurden an dieser Stelle angewendet. Zum einen wur-
den zwischen den einzelnen Beugungsordnungen Stützstellen ausgewählt, an denen
dann ein Polynom dritter Ordnung angepasst wurde (Abbildung 4.2a).
Diese Funktion wurde dann anschließend vom Radialproﬁl abgezogen und liefert ein
korrigiertes Radialproﬁl (siehe Abbildung 4.2b). Innerhalb dieses korrigierten Proﬁ-
les können die einzelnen Beugungsordnungen durch Integration oder Anpassung von
Gauss- oder Pseudo-Voigt-Proﬁlen (siehe Abbildung 4.3) quantiﬁziert werden. Es er-
gaben sich keine wesentlichen Unterschiede durch die jeweils verwendete Methode.
Die andere Methode betrachtet zunächst das Proﬁl einer einzelnen Beugungsord-
nung, an dessen linken und rechten Flügel die Intensitäten zur Anpassung einer
linearen Funktion verwendet werden. Diese lineare Funktion wird von dem Proﬁl
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Abbildung 4.3: Summe aus zwei angepassten Gauss-Funktionen zur Trennung des (111)-
und (200)-Reﬂexes.
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abgezogen und die Fläche unter der resultierenden Kurve integriert oder ebenfalls
ein entsprechendes Proﬁl angepasst, um somit die in dieser Ordnung vorhandene
Intensität zu quantiﬁzieren. Beide verwendeten Methoden lieferten in diesem Fall
vergleichbare Resultate.
Die Beugungsbilder wurden während des Meßprozesses aufgrund des geringeren Re-
chenaufwands mit der zweiten Methode vorläuﬁg ausgewertet. Die endgültigen (in
dieser Arbeit dargestellten) Resultate wurden mit Hilfe der ersten Methode be-
rechnet. Zu bemerken ist an dieser Stelle, dass sich das Untergrundproﬁl keineswegs
zeitlich stabil zeigte, so das zu jedem aufgenommenem Bild (Verzögerungszeitpunkt)
der Untergrund neu erfasst und abgezogen werden musste. Dies stellte insbesondere
bei der Echtzeit-Auswertung der Messergebnisse eine erhebliche Problematik dar,
die die Entwicklung einer speziellen Meßsoftware erforderte.
4.1.2 Gold
Mit Hilfe der vorangegangenen Quantiﬁzierung der Intensität verschiedener Beu-
gungsordnungen wurden im Anrege-Abfrage-Verfahren zeitaufgelöste Messungen durch-
geführt. Da die optische Reﬂektivität der Goldﬁlme für die Fundamentalwellenlänge
von 800 nm zu gross ist, wurde eine andere Anregungswellenlänge gewählt und die
Anregeimpulse mit Hilfe eines BBO-Kristalls frequenzverdoppelt. Als Anregungsﬂu-
enz wurde 0.9 mJ
cm2
gewählt. Der Anregestrahldurchmesser betrug ca 700 µm (volle
Halbwertsbreite). Abbildung 4.4 zeigt den Verlauf der Intensität ausgewählter Beu-
gungsordnungen in Abhängigkeit von der Verzögerungszeit zwischen optischem An-
regeimpuls und Elektronen-Abfrageimpuls.
Vor Anregung durch den Anregeimpuls (t<0) bleibt das Beugungssignal innerhalb
einer Fehlergrenze von 0.9 Prozent rms konstant. Deutlich zu erkennen ist, dass
die Beugungsintensität nach optischer Anregung (t=0) um bis zu 25 Prozent (620)
einbricht. Die relative Abnahme des Beugungssignales hängt hierbei stark von der
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Abbildung 4.4: Zeitlicher Verlauf des normierten Beugungssignales verschiedener, beispiel-
hafter Beugungsordnungen nach optischer Anregung.
betrachteten Beugungsordnung (hkl) ab. Oberhalb einer Verzögerungszeit von ca.
20 ps nähert sich die Intensität einem konstanten Wert, von dem bis zu einer Ver-
zögerungszeit von 200 ps keine weitere Abweichung festgestellt werden konnte. Die
durchgezogenen Linien repräsentieren eine einfache exponentielle Anpassung gemäß
Ihkl(t) =
 I0, t < 0I0 −∆Ihkl(1− e− tτ ), t > 0
 (4.2)
wobei I0 = 1 die (normierte) Beugungsintensität vor Anregung, ∆Ihkl den ordnungs-
abhängigen, absoluten Intensitätseinbruch, t die Verzögerungszeit und τ die Zeitkon-
stante des Prozesses bezeichnen. Für alle gezeigten Kurven betrug die Zeitkonstante
der Anpassungsfunktion (4.7± 0.6) ps. Da nach optischer Anregung verschiedenste
Prozesse zu einem Einbruch der Beugungsintensität führen können, muss an dieser
Stelle überprüft werden, ob es sich tatsächlich um den Debye-Waller-Eﬀekt handelt.
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Aus der Debye-Waller Formel folgt für die Ordnungsabhängigkeit des relativen Si-
gnaleinbruches bei gegebenem, mittlerem Auslenkungsquadrat
−ln(Ihkl(< u
2 >)
IRThkl
) =
4pi2
3
(< u2 > − < u2 >RT ) 1
d2hkl
. (4.3)
IRThkl bezeichnet die Beugungsintensität der Ordnung (hkl) bei Raumtemperatur und
< u2 >RT das entsprechende mittlere Auslenkungsquadrat. Abbildung 4.5 zeigt die
logarithmische Darstellung des relativen Intensitätseinbruches gegen das reziproke
Quadrat des Gitterebenenabstandes dhkl. Deutlich zu erkennen ist der von Gleichung
4.3 geforderte lineare Zusammenhang. Aus der Steigung der Geraden ermittelt sich
das zusätzliche mittlere Auslenkungsquadrat zu < u2 > − < u2 >RT= 66 pm2. Die
entsprechende Varianz beträgt somit nur 2 Prozent der Gitterkonstante von 4.08
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Abbildung 4.5: Semilogarithmische Darstellung des Gesamteinbruchs der Intensität aller
beobachteter Beugungsordnungen. Der lineare Ausgleich zeigt den Verlauf gemäß des Debye-
Waller Gesetzes.
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Å. Auﬀällig ist weiterhin, dass die Gerade nicht den Ursprung schneidet, wie durch
Gleichung 4.3 zu erwarten wäre. Sämtliche beobachteten Beugungsordnungen un-
terliegen somit einem weiteren Eﬀekt, der ihre Beugungsintensität nach optischer
Anregung um den selben relativen Anteil einbrechen lässt. Diese Eﬀekte werden in
Abschnitt 4.4 näher erläutert. Durch die Auswertung der Geradensteigung lässt sich
der Debye-Waller-Faktor eindeutig von diesen Eﬀekten separieren.
Wertet man die Geradensteigung zu jedem optischen Verzögerungszeitpunkt aus,
so ergibt sich ein Bild des zeitlichen Verlaufs des mittleren Auslenkungsquadrates
und somit gemäß dem in Abschnitt 2.2.1 hergeleitetem Zusammenhang ein Abbild
der transienten Gittertemperatur nach optischer Anregung. Abbildung 4.6 zeigt die-
sen zeitlichen Verlauf. Während aus der Messung selber nur ein Temperaturanstieg
errechnet werden kann, liefert die Kenntnis der Temperatur vor optischer Anregung
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Abbildung 4.6: Zeitlicher Verlauf der Gittertemperatur nach optischer Anregung. Die durch-
gezogene Linie zeigt eine exponentielle Funktion mit einer Zeitkonstante von 4.7 ps.
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(Raumtemperatur) einen Zugang zur Absoluttemperatur des Gittersystemes. Vor
optischer Anregung beﬁndet sich das Gittersystem in thermischer Bewegung mit
einem mittleren Auslenkungsquadrat von 244 pm2. Nach optischer Anregung steigt
dieser Wert (das Gittersystem heizt sich auf) und nimmt anschließende nach ca. 20
ps einen asymptotischen Wert von 310 pm2 an. Die charakteristische Zeitkonstan-
te der entsprechend angepassten Ausgleichsfunktion ist 4.7 ps und entspricht somit
der Zeitkonstante des Intensitätseinbruches. Die rechte Achse zeigt die aus dem
Auslenkungsquadrat berechnete absolute Gittertemperatur. Der gesamte Tempera-
turanstieg nach optischer Anregung beträgt (80±11) K. Eine einfache Abschätzung
der Temperaturerhöhung durch die eingestrahlte Energiemenge liefert
∆T =
FeinA
Cd
≈ 126K. (4.4)
Hier bezeichnet Fein die eingestrahlte Fluenz, A das optische Absorptionsvermögen,
C die speziﬁsche Wärmekapazität von Gold (siehe Tabelle 4.2) und d die Filmdicke.
Die vorhandenen Abweichungen von rund 50 Prozent können durch die zur Berech-
nung der absorbierten Fluenz herangezogenen optischen Konstanten erklärt werden.
Da diese Eigenschaften durchaus für dünne Filme erheblich von denen des (dicken)
Festkörpermaterials abweichen können und zudem Interferenzeﬀekte durch Mehr-
fachreﬂexion innerhalb der dünnen Schicht Reﬂektivität und Transmission weiter-
hin beeinﬂussen, ist die Abschätzung in hinreichender Übereinstimmung mit den
experimentell gefundenen Daten.
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Element mat [kg] C [ MJm3K ] ΘD [K] A
Au 3.27 · 10−25 2.47 165 0.69
Cu 1.05 · 10−25 3.43 343 0.81
Tabelle 4.2: Die zur Berechnung der transienten Gittertemperatur herangezogenen Mate-
rialkonstanten. Die Werte entstammen [74] und [76]. Die Absorptionsvermögen A wur-
den unter Berücksichtigung von Interferenzeﬀekten mit Hilfe der in [53] aufgelisteten Bre-
chungsindizes berechnet.
Ein weiterer Hinweis darauf, dass tatsächlich der Debye-Waller-Eﬀekt beobachtet
wird, ergibt sich aus dem nach Gleichung 4.4 geforderten linearen Zusammenhang
zwischen absorbierter Fluenz und Temperaturerhöhung. Abbildung 4.7 zeigt diese
gemessenen Temperaturen gegen die absorbierte Fluenz FeinA. Aus der Geradenstei-
gung ergibt sich die Wärmekapazität unter Verwendung der bekannten Schichtdicke
von 20 nm zu (2.72± 0.28) MJ
m3K
entgegen dem in Tabelle 4.2 Literaturwert von 2.47
MJ
m3K
. Der von Gleichung 4.4 geforderte Zusammenhang lässt also auf einen korrekten
Wert für die Wärmekapazität von Gold schließen.
In keiner der durchgeführten Messungen ließen sich Verschiebungen der Beugungs-
ringe von ihrer Grundposition oder Veränderungen der Breite der Ringe feststellen.
Es wird aufgrund der thermischen Expansion der Filme eine solche Verschiebung
erwartet, die Eﬀekte sind jedoch aufgrund der Lage der reﬂektierenden Gitterebe-
nen in Bezug auf die Expansionsrichtung der Filme (nahezu parallel) sehr klein. Der
Debye-Waller-Eﬀekt fordert zudem, dass keine signiﬁkante Änderungen der Reﬂex-
proﬁle auftreten.
4.1.3 Kupfer
Analog zu den für Gold dargestellten Messungen sind ebenfalls dünne Kupferﬁlme
von 20 nm Dicke untersucht worden. Aufgrund der verhältnismässig hohen Debye-
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Temperatur von Kupfer (ΘD = 343K) ist hier jedoch ein weitaus geringerer Eﬀekt zu
erwarten gewesen, da sich hier bei gegebener Gittertemperatur eine kleinere mittlere
quadratische Auslenkung der Atome aus ihrer Ruhelage ergibt (Abschnitt 2.2.1). Die
Transmittierte Intensität war mit rund 2.6% geringer als im Fall von Gold (6.3%),
so dass CCD-Integrationszeiten von bis zu 1.5 s ohne Überbelichtung möglich waren.
Abbildung 4.9 zeigt den zeitlichen Verlauf des Beugungssignales nach optischer An-
regung durch 400 nm Anregeimpulse mit einer eingestrahlten Anregeﬂuenz von 5.9
mJ
cm2
. Vor der Anregung schwankt das Beugungssignal - analog zu den Ergebnissen in
Gold - um rund 0.9 Prozent rms. Die Beugungsintensität nimmt mit einer Zeitkon-
stanten von (1.3 ± 0.6) ps exponentiell ab und erreicht ihren asymptotischen Wert
nach rund 6 ps. Der erreichte Eﬀekt ist hierbei - wie erwartet - trotz höherer Anre-
gungsﬂuenz (bei vergleichbarem optischen Absorptionsvermögen) verhältnismässig
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Abbildung 4.7: Fluenzabhängigkeit der Temperaturerhöhung nach optischer Anregung.
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Abbildung 4.8: Typisches Beugungsbild eines 20 nm Kupferﬁlmes. Die CCD-Integrationszeit
betrug 1.5 s bei 2000 Elektronen pro Impuls.
gering. Wie in den Messungen an Gold konnten auch in diesen Experimenten keine si-
gniﬁkante Änderung der Position oder Breite der Beugungsringe beobachtet werden.
Mit der in Abschnitt 4.1.2 dargestellten Methode lässt sich auch hier der zeitliche
Verlauf der Gittertemperatur berechnen. Abbildung 4.11 zeigt den zeitlichen Ver-
lauf der Gittertemperatur nach optischer Anregung. Die Anpassungsfunktion liefert
hier ebenfalls dieselbe Zeitkonstante wie der Intensitätseinbruch des eigentlichen
Beugungssignals. Da der beobachtete Debye-Waller-Eﬀekt durch die hohe Debye-
Temperatur weitaus kleiner als im Fall von Gold ist, zeigt die Umrechnung in die
Gittertemperatur eine hohe Fehlerfortpﬂanzung. Die gemessene Temperatur nach
Anregung beträgt rund (405 ± 20) K. Die zugehörige Zunahme des mittleren Aus-
lenkungsquadrates ist mit rund 62 pm2 vergleichbar mit dem an Gold gemessenen
Wert. Die entsprechende Varianz entspricht rund 2.2 Prozent der Gitterkonstante
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Abbildung 4.9: Zeitlicher Verlauf des normierten Beugungssignales verschiedener, beispiel-
hafter Beugungsordnungen nach optischer Anregung.
(d=3.61 Å). Zu beachten ist auch hier, dass in der semilogarithmischen Darstellung
des Gesamteinbruchs (Abbildung 4.10) die Gerade nicht den Ursprung des Koordi-
natensystems schneidet (siehe Abschnitt 4.4).
Bei der verhältnismäßig geringen Zeitkonstante der Aufheizung von nur τgem = 1.3
ps scheint es notwendig, die experimentelle zeitliche Auﬂösung von τexp ≈ 800 fs
zu berücksichtigen. Entfaltet man diese Größen gemäß τ 2gem = τ 2 + τ 2exp, so ergibt
sich die Zeitkonstante des Aufheizprozesses in Kupfer zu τ ≈ 1.1 ps. Im direkten
Vergleich mit Gold zeigt sich somit, dass sich das Gittersystem in Kupfer nach An-
regung unter durchaus vergleichbaren Bedingungen ca. fünfmal schneller aufheizt.
Begründet werden kann dieses Verhalten durch die höhere elektronische Zustands-
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Abbildung 4.10: Zur Präsenz des Debye-Waller-Eﬀektes in den Kupfer-Experimenten.
dichte von Kupfer in der Nähe der Fermi-Energie [80]. Die optisch angeregten und
thermalisierten Elektronen haben mehr Möglichkeiten, bei Abgabe ihrer Energie an
das Gittersystem in geeignete Zustände überzugehen. Ist eine hohe Dichte solcher
Übergangszustände vorhanden, kann das elektronische System schneller abkühlen.
4.2 Vergleich mit dem Zwei-Temperatur-Modell
Da sich bisher nur wenige Arbeiten mit der schnellen Gitteraufheizung nach optischer
Anregung befasst haben, ist es schwer, die experimentellen Resultate entsprechend
zu interpretieren oder mit anderen Messungen zu vergleichen. Einen möglichen Zu-
gang zu den dargestellten Ergebnissen stellen jedoch komplementäre Messungen des
zeitlichen Verlaufs der Elektronentemperatur nach optischer Anregung dar. Das in
Abschnitt 2.4.2 dargestellte Zwei-Temperatur-Modell liefert die Möglichkeit, den
hier dargestellten zeitlichen Verlauf der Gittertemperatur direkt mit optischen Mes-
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sungen der Elektronentemperatur zu vergleichen.
Mit den in Abschnitt 2.4.2 dargestellten Näherungen lässt sich das Zwei-Temperatur-
Modell durch die nichtlinearen Diﬀerentialgleichungen
−AeTedTe
dt
= cl
dTl
dt
= g(Te − Tl) (4.5)
darstellen. Löst man diese Diﬀerentialgleichung numerisch unter Berücksichtigung
der durch optische Messungen ermittelten Kopplungskonstanten, lässt sich der zeit-
liche Verlauf der Gittertemperatur im Rahmen dieses Modelles vorhersagen.
In Gleichung 4.5 wurde der Quellterm vernachlässigt und stattdessen eine entspre-
chende Anfangstemperatur des elektronischen Systems mit Hilfe der experimentell
ermittelten asymptotischen Temperatur Tasy des Gittersystems berechnet. Aus der
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Abbildung 4.11: Zeitlicher Verlauf der Gittertemperatur nach optischer Anregung. Die
durchgezogene Linie zeigt eine exponentielle Funktion mit einer Zeitkonstante von 1.3 ps.
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Au Cu
Abbildung 4.12: Vergleich der experimentell ermittelten Daten mit der numerischen Lösung
des 2TM.
Energieerhaltung ce(Te,0)Te,0 + clTR = (ce(Tasy) + cl)Tasy folgend ergibt sich die an-
fängliche Temperatur des Elektronensystems zu
Te,0 =
√
(
2cl
Ae
(Tasy − TR) + T 2asy), (4.6)
wobei TR die Raumtemperatur bezeichnet. Abbildung 4.12 zeigt das Ergebnis der
numerischen Lösung von Gleichung 4.5 unter Verwendung der in Tabelle 4.3 zusam-
mengefassten Parameter und Materialkonstanten. Die entsprechenden Kopplungs-
konstanten entstammen optischen Reﬂektivitäts- und Transmissionsmessungen der
Elektronentemperatur [78, 79]. Deutlich zu erkennen sind die Übereinstimmungen
der Rechnung mit den im Rahmen dieser Arbeit ermittelten Daten. Die Ergeb-
nisse zweier vollkommen verschiedener Experimente lassen sich hier im Rahmen des
Element Ae [J/m3K2] cl [MJ/m3K] Tasy [K] Te,0 [K] g [1016W/m3K]
Au 67.6 2.45 380 2439 2.1 [78]
Cu 96.8 3.40 405 2748 10.0 [79]
Tabelle 4.3: Die zur Lösung des 2TM herangezogenen Parameter und Materialkonstanten.
Die Werte entstammen [74] und [76].
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Zwei-Temperatur-Modelles modellieren. Zwar liefert die (einfache) Beschreibung der
Transferprozesse durch die Konstante g kein detailliertes Bild der tatsächlich zugrun-
de liegenden physikalischen Eﬀekte, sie zeigt sich jedoch in der Lage das Verhalten
auf makroskopischen Skalen hinreichend gut zu reproduzieren. Das 2TM zeigt sich
somit nicht nur in der Lage, die elektronische Dynamik quantitativ vorherzusagen
sondern beschreibt auch die Gegenseite - die Dynamik des Gittersystems - mit hin-
reichender Genauigkeit.
4.3 Messungen an epitaktisch gewachsenenWismut-
Schichten
4.3.1 Interpretation der Beugungsbilder
Abbildung 4.13: Falschfarbdarstellung des Beugungsbildes eines 22 nm Bi-Filmes. Die In-
tegrationszeit betrug 500 ms bei rund 2000 Elektronen pro Impuls.
Beugt man monochromatische Elektronenstrahlen unter den in 2.1.1.1 dargestellten
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Bedingungen an einem Einkristall, so wird die Braggsche Bedingung in wohlde-
ﬁnierte Richtungen erfüllt. Das resultierende Beugungsbild besteht aus diskreten
Reﬂexen und lässt direkt auf die kristalline Struktur des untersuchten Materials
schließen. Abbildung 4.14 zeigt ein solches Beugungsbild eines epitaktisch gewach-
senen Wismut-Filmes von 22 nm Dicke.
Das Beugungsbild besteht aus diskreten Reﬂexen, von denen sich jeweils 12 auf ei-
nem radialen Abstand von dem transmittierten Strahl beﬁnden. Diese Tatsache ist
zunächst verwunderlich, da Wismut senkrecht zur (001)hex-Richtung lediglich eine
6-zählige Symmetrie zeigt. Tatsächlich zeigt das Beugungsbild eine inkohärente Su-
perposition zweier zueinander um 90◦ gedrehter Beugungsbilder, welche durch zwei
im Realraum zueinander gedrehten kristallinen Orientierungen erzeugt wird [71].
Zur Indizierung der Reﬂexe muss zunächst die (100)hex oder (010)hex-Richtung im
Beugungsbild willkürlich deﬁniert werden. Die entsprechenden Beugungsreﬂexe er-
Abbildung 4.14: Kristalline Struktur von Wismut, [83] entnommen. a) dreidimensionale
Darstellung der rhomboedrischen Struktur, die hexagonalen Achsen sind ah = 4.55 Å und
ch = 11.86 Å. b) Oberﬂächenstruktur (Draufsicht aus der (111)rho-Richtung). Deutlich zu
erkennen ist die 6-zählige Symmetrie.
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geben sich durch Linearkombinationen dieser Basisvektoren unter Berücksichtigung
der Auswahlregeln für die hexagonale Struktur, gegeben durch den geometrischen
Strukturfaktor (h+2k=3n, n: ganze Zahl).
Für ein hexagonales Kristallsystem mit den Achsen a und c ergibt sich der zu der
Beugungsordnung (hkl) gehörende Netzebenenabstand zu
dhkl =
a√
4
3
(h2 + hk + k2) + (a
c
)2l2
. (4.7)
Bei Einfall in (001)-Richtung lassen sich nur Reﬂexe mit l=0 bzw h, k À l beob-
achten (siehe Abschnitt 2.1.1.1). Gleichung 4.7 zeigt zudem eine Symmetrie in h
und k. So lassen sich beispielsweise (300) und (030) im Beugungsbild voneinander
unterscheiden, liegen aber auf demselben Ring und entsprechen demselben Git-
ternetzebenenabstand. Ist also im folgenden bspw. vom (110)-Reﬂex die Rede, sind
im wesentlichen alle Reﬂexe gemeint, deren Ebenenabstand dem des (110)-Reﬂexes
entsprechen ((2¯10),(1¯1¯0),(1¯20) usw). Tabelle 4.4 zeigt alle beobachteten Beugungs-
ringe mit den entsprechenden Parametern.
(hkl) r [cm] Θ [◦] dgem [Å] dlit [Å]
(110) 0.60 1.80 2.28 2.28
(300) 0.69 2.07 1.32 1.31
(220) 1.03 3.07 1.15 1.14
(410) 1.19 3.54 0.87 0.86
(330) 1.57 4.68 0.77 0.76
(600) 1.78 5.30 0.66 0.66
Tabelle 4.4: Auﬂistung aller beobachteten Beugungsordnungen (hkl) mit zugehörigem Beu-
gungswinkel und Netzebenenabständen.
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Abbildung 4.15: Zur Identiﬁzierung der Beugungsordnungen (hkl).
4.3.2 Debye-Waller-Messungen
Analog zu den Messungen an Metallﬁlmen sind an epitaktisch gewachsenen Wismut-
Schichten unterschiedlicher Schichtdicke zeitaufgelöste Messungen durchgeführt wor-
den. Im Gegensatz zu den Debye-Scherrer-artigen Messungen gestaltete sich die Be-
handlung des Untergrundsignales hier einfacher.
Zur Quantiﬁzierung der Beugungsintensitäten wurde während der Messungen ein
Rechteck (Region of Interest) auf einen repräsentativen Beugungsreﬂex gelegt und
dessen Inhalt auﬁntegriert. Als Untergrund wurde ein in der Nähe liegendes, nicht
mit Beugungsreﬂexen behaftetes ROI gleicher Größe gewählt und dessen integrierter
Inhalt von dem des ersten abgezogen. Zur endgültigen Auswertung der Beugungsbil-
der wurden alle zu einem Netzebenenabstand dhkl gehörigen Reﬂexe aufsummiert.
Hierbei zeigten sich keine Unterschiede zwischen den auﬁntegrierten Beugungsreﬂe-
xen und der Betrachtung der Spitzenintensitäten der jeweiligen Reﬂexe.
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4.3.2.1 22 nm Schichtdicke
Die ersten Experimente sind an 22 nm dicken Schichten durchgeführt worden. Ab-
bildung 4.16 zeigt den zeitlichen Verlauf ausgewählter Beugungsordnungen nach op-
tischer Anregung mit Impulsen der Zentralwellenlänge von 800 nm (Fundamentale)
bei einer Anregungsﬂuenz von 1.0 mJ
cm2
. Aufgrund der niedrigen Debye-Temperatur
von 119 K [74] zeigt sich trotz geringer eingestrahlter Fluenz ein verhältnismässig
hoher Signaleinbruch von über 20 Prozent (410). Nach optischer Anregung fällt die
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Abbildung 4.16: Zeitlicher Verlauf des Beugungssignales bei 22 nm Schichtdicke. Die durch-
gezogenen Linien repräsentieren einen biexponentiellen Verlauf. Der Übersicht halber sind
keine Fehlerbalken eingezeichnet. Aus den Daten vor t=0 ergibt sich - analog zu den Mes-
sungen an Metallﬁlmen - Intensitätsschwankungen von unter 1 Prozent rms.
Beugungsintensität zunächst rapide auf der Zeitskala von unter einer Pikosekunde
ab, gefolgt von einer weiteren Abnahme auf einer längeren Zeitskala von einigen
Pikosekunden. Zur Quantiﬁzierung des zeitlichen Verhaltens wurde eine biexponen-
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tielle Funktion gemäß
Ihkl(t) =
 I0, t < 0I0 − Ahkl(1− e− tτ1 )−Bhkl(1− e− tτ2 ), t > 0
 (4.8)
an die Messdaten angepasst. I0 bezeichnet hier die (normierte) Beugungsintensität
des nicht angeregten Filmes, τ1,2 die Zeitkonstanten und Ahkl, Bhkl die Amplituden
der einzelnen Beiträge. Diese Funktion ist durch die durchgezogenen Linien in Ab-
bildung 4.16 dargestellt. Die Anpassung der Zeitkonstanten liefert τ1 = (700± 300)
fs und τ2 = (6± 3) ps. Die relativen Einbrüche A und B zeigten sich hierbei für alle
Beugungsordnungen vergleichbar gross (1:1).
Die biexponentiellen Anpassung wird in Abbildung 4.17 weiter verdeutlicht. Auch
unter Berücksichtigung der vorhandenen Messfehler lässt sich das zeitliche Verhal-
ten nicht durch eine einfache Exponentialfunktion darstellen. Im Fall von Wismut
scheinen also - entgegen dem Verhalten in den untersuchten Metallen - zwei Kanäle
vorhanden zu sein, die zur Aufheizung des Gittersystemes führen.
Betrachtet man die Gesamteinbrüche der Beugungsintensitäten in Abhängigkeit von
deren Beugungsordnung (hkl), so gibt sich der von der Debye-Waller-Formel erwar-
tete exponentielle Zusammenhang. Das Gesamtverhalten ist also auf eine Erhöhung
der Gittertemperatur zurückzuführen. Die gemessene Temperaturerhöhung beträgt
hier ∆Tl = (130± 5) K.
Im Rahmen der vorhandenen Messfehler ließen sich keine signiﬁkanten Änderungen
des zeitlichen Verhaltens durch Änderung der Anregungsﬂuenz oder der Anregungs-
wellenlänge (400 nm/800 nm) feststellen.
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Da in Wismut signiﬁkante Änderungen der elektronische Struktur mit abnehmender
Schichtdicke beobachtet und vorhergesagt wurden, sind zeitaufgelösten Experimente
an verschiedene Schichtdicken durchgeführt worden.
4.3.2.2 15 nm Schichtdicke
Abbildung 4.18 zeigt - halblogarithmisch - die Ergebnisse der zeitaufgelösten Mes-
sungen an dünneren, 15 nm dicken Schichten. Als Anregungsﬂuenz wurde hier -
vergleichbar mit vorangegangenen Messungen - 1.0 mJ
cm2
gewählt. Zur Anregung wur-
den frequenzverdoppelte Impulse gewählt. Aufgrund der verhältnismässig schwachen
Beugungsbilder konnten nur die (110)- und (300)-artigen Reﬂexe ausgewertet wer-
den. Obwohl die Messung einem verhältnismässig hohen Fehler unterliegt, deutet
das in Abbildung 4.18 dargestellte zeitliche Verhalten ebenfalls zwei Zeitkonstan-
ten an. Die Anpassung lieferte hier τ1 = (0.4 ± 1.2) ps und τ2 = (7.7 ± 3.5) ps.
Auch in diesen Messungen ließen sich im Rahmen der vorhandenen Messfehler kei-
ne signiﬁkanten Änderungen der Zeitkonstanten mit der Anregungsﬂuenz oder der
a) b)
Abbildung 4.17: a) Zusammensetzung der biexponentiellen Anpassung am Beispiel (410).
b) Semilogarithmische Darstellung des Absoluteinbruches des Beugungssignales der (300)-
artigen Reﬂexe. Deutlich zu erkennen sind die zwei Exponentialkomponenten.
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Abbildung 4.18: Semilogarithmische Darstellung des Absoluteinbruches des Beugungssigna-
les (15 nm Schichtdicke).
Anregungswellenlänge feststellen.
4.3.2.3 25 nm Schichtdicke
Die Experimente wurden weiterhin mit noch dickeren Schichten von 25 nm Dicke
durchgeführt. Abbildung 4.19 zeigt das Ergebnis dieser Messungen. Als Anregungs-
ﬂuenz wurde ebenfalls 1.0 mJ
cm2
bei einer Anregungswellenlänge von 400 nm gewählt.
Im Gegensatz zu den vorangegangenen Messungen konnte hier lediglich ein monoex-
ponentielles Verhalten (durchgezogene Linie in Abbildung 4.19) festgestellt werden.
Die Zeitkonstante dieses Prozesses betrug (2.9±0.6) ps. Der relative Signaleinbruch
der einzelnen Beugungsordnungen zeigte sich hierbei vollkommen vergleichbar mit
denen vorangegangener Messungen.
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Bei der Änderung der Anregungsﬂuenz konnte keine wesentliche Änderung des zeitli-
chen Verhaltens festgestellt werden (Abbildung 4.20). Lediglich eine geringe Zunah-
me der Zeitkonstante mit steigender Anregungsﬂuenz von rund 0.75 ps
mJ/cm2
wur-
de beobachtet. Eine solche Änderung der Zeitkonstanten könnte durchaus auch in
den Messungen für dünnere Schichten vorhanden sein, ließ sich aber aufgrund der
Messfehler nicht zweifelsfrei nachweisen.
Da im Vergleich zu den vorangegangenen Messungen nur die Schichtdicke der Filme
geändert wurde, scheint der Ursprung des biexponentiellen Verhaltens in signiﬁkan-
ten Änderungen der elektronischen oder phononischen Struktur für dünne Schich-
ten zu liegen. Gestützt wird diese Beobachtung durch eine unabhängige Messung
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Abbildung 4.19: Zeitlicher Verlauf des Beugungssignales bei 25 nm Schichtdicke. Die durch-
gezogenen Linien repräsentieren einen monoexponentiellen Verlauf mit einer Zeitkonstan-
ten von (2.9± 0.6) ps.
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der Dwayne Miller-Gruppe aus Toronto [84], die ebenfalls ein monoexponentielles
Verhalten für noch dickere Filme von 30 nm Dicke beobachtet haben.
4.3.3 Schichtdickenabhängigkeit
Für die Erklärung des beobachteten, schichtdickenabhängigen Relaxationsverhaltens
in Bi(001) gibt es zunächst zwei mögliche Ansätze.
Zum ersten kann es sich bei der Beobachtung um ein messtechnisches Artefakt han-
deln. Bedingt durch geringfügig inhomogene Anregung kann elektronische Diﬀusion
zu einer Verfälschung der Messgröße führen. Der Energietransfer vom elektronischen
System zum Gitter überlagert sich diesem Eﬀekt der Diﬀusion, was zu einer Ver-
schmierung der zeitlichen Auﬂösung führen. Allerdings ist dieser Ansatz zweifelhaft,
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Abbildung 4.20: Fluenzabhängigkeit der Zeitkonstante (25 nm Schichtdicke).
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da diese mögliche Verschmierung nahezu sprunghaft bei einer Schichtdicke von 25
nm auftritt während er bei einer geringfügig dünneren Schicht von 22 nm Dicke nicht
beobachtet werden konnte.
Die optischen Eindringtiefen in Wismut betragen rund 25.1 nm für 400 nm und
31.8 nm für 800 nm [93] und sollten somit eine ausreichend homogene Anregung
garantieren. Tatsächlich besitzen die Ladungsträger in Wismut eine ballistische Ge-
schwindigkeit von rund 6 ·105 m
s
[85], so dass ballistischer Elektronentransport durch
den gesamten Film auf der Zeitskala einiger 10 Femtosekunden stattﬁndet. Die balli-
stische Reichweite für Elektronen im energetischen Bereich um 1 eV wurde in Bi(001)
zu 16 nm bestimmt [86]. Aufgrund dieser geringen Inhomogenität der angeregten La-
dungsträgerdichte müsste der hieraus resultierende Eﬀekt sehr gering sein und ist
somit schwer verträglich mit dem experimentell ermittelten Verhältnis der beiden
beteiligten Prozesse (ca. 1:1).
Nimmt man tatsächlich an, dass es sich bei den beobachteten Eﬀekten um ein
schichtdickenabhängiges Verhalten handelt, gilt es, diese Vermutung zu konkretisie-
ren. Oﬀensichtlich gewinnt mit dünneren Schichten der Einﬂuss der Oberﬂäche auf
das kumulative Verhalten des gesamten Filmes an Einﬂuss. Zudem ist Bi(001) ein
optimaler Kandidat zur Beobachtung von sogenannten Quanteneinschlusseﬀekten
(Quantum Size Eﬀects).
In Wismut-Filmen, die in (001)-Richtung gewachsen sind, haben die Ladungsträger
eine geringe Fermi-Energie und eine kleine eﬀektive Masse und daher eine verhält-
nismässig große de-Broglie-Wellenlänge von rund 120 Ångstrom [88].
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Hieraus resultierend wurde für dünne Wismut-Schichten ein Halbmetall-Halbleiter-
Übergang unterhalb einer kritischen Schichtdicke von 23-32 nm vorhergesagt [89, 90].
Erste Messungen der elektrischen Leitfähigkeit solcher dünnen Schichten waren je-
doch leider nicht in der Lage, diesen Übergang zu beobachten [91, 92]. Als Ursache
wurde hier der starke Einﬂuss von Oberﬂächenzuständen auf die Transporteigen-
schaften genannt. Unter Berücksichtigung dieser Eﬀekte berichteten Hoﬀmann und
Mitarbeiter [94] von der Beobachtung eines Übergangs bei einer kritischen Schicht-
dicke von 32 nm. Die Interpretation ihrer Messdaten war jedoch nicht eindeutig und
wurde von Chu [95] angezweifelt und anders interpretiert. Bis heute scheint dieser
Übergang also nicht eindeutig nachgewiesen zu sein. Ob und wie sich ein solcher
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Abbildung 4.21: Übersicht der in dieser Arbeit ermittelten Zeitkonstanten in Abhängigkeit
von der Schichtdicke. Die Anregungsﬂuenz betrug jeweils 0.9-1.0 mJ
cm2
. Die Messungen an
30 nm Filmen wurde von G. Sciaini (Toronto) durchgeführt [84].
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Übergang auf die Kopplung zwischen dem elektronischen und dem phononischen
System auswirkt, kann nur durch detaillierte Messungen der Bandstruktur geklärt
werden. Es liegt allerdings nahe, dass solche massiven Änderungen der elektroni-
schen Struktur auch die Elektron-Phonon-Kopplung beeinﬂussen.
Ein weiterer, in Materialien wie Antimon (Sb), Tellur (Te) und auch Wismut auf-
tretender Eﬀekt ist die displazive Anregung optischer Phononen. Durch die optische
Anregung verbiegen sich hier die elektronischen Potentialﬂächen derart, dass sich die
Gleichgewichtslagen der Atome quasi-instantan verändern. Dies führt zu kohären-
ten Schwingungen der Atome innerhalb der Einheitszelle, die durch den displaziven
Mechanismus zum Anregungszeitpunkt maximal ausgelenkt sind.
Eine solche Anregung des optischen A1g-Phonons konnte in Wismut direkt mit Hil-
fe zeitaufgelöster Röntgenbeugung [96, 97] und auch indirekt mit Hilfe zahlreicher
optischer Messungen (siehe beispielsweise [98, 99]) beobachtet werden.
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In der in dieser Arbeit dargestellten Geometrie war die direkte Beobachtung die-
ses Phonons allerdings nicht möglich1. Entsprechende Experimente in alternativen
Geometrien sind geplant (siehe Abschnitt 5.2.3).
Eine mögliche Erklärung des beobachteten, biexponentiellen Verhaltens ist die Kom-
bination aus Zerfall eben dieses optischen Phonons in akustische Phononen und di-
rekte Kopplung des elektronischen Systems an das Gitter. Nach optischer Anregung
zerfällt das angeregte optische Phonon innerhalb von einigen hundert Femtosekun-
den bis zu einigen Pikosekunde [100, 101]. Der Zerfall der optischen Phononen führt
zu akustischen Phononen [103], die einen Beitrag zum Debye-Waller-Eﬀekt liefern.
Bei der Zusammenwirkung dieses Eﬀektes mit der direkten Kopplung an das Git-
tersystem könnte sich ein Aufheizverhalten mit zwei verschiedenen Zeitkonstanten
ergeben.
Nimmt man an, dass jedes absorbierte Photon der Anregungsimpulse einen ange-
regten Ladungsträger produziert, ergibt sich unter der Annahme eines ungedämpf-
ten, harmonischen Oszillators und der in [102] aus DFT-Rechnungen ermittelten
Schwingungsparameter, dass rund 20 Prozent der im Film deponierten Energie sich
im A1g-Phonon wiederﬁnden. Es beﬁndet sich also durchaus genug Energie in diesem
Phonon, um einen merklichen Beitrag zur Gitterheizung zu liefern. Auch bei diesem
Erklärungsansatz stellt sich allerdings die Frage, warum für dickere Schichten keine
unterschiedlichen Zeitkonstanten beobachtet werden konnten.
Obgleich auf dem ersten Blick nicht klar ist, wie die in dieser Arbeit dargestellten Er-
gebnisse in diesen Rahmen einzufügen sind, zeigen die vorangegangenen Zitate, dass
das Transportverhalten und die damit verbundene elektronische Struktur in Wis-
mut und deren Schichtdickenabhängigkeit keineswegs verstanden sind. Oﬀensicht-
1Das Phonon beeinﬂusst nur Reﬂexe mit l 6= 0, welcher bei Einstrahlung in die (001)-Richtung
nicht sichtbar sind.
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lich scheinen sich schichtdickenabhängig starke Veränderungen der elektronischen
Struktur einzustellen, die zwangsläuﬁg auch das Verhalten der Gitteraufheizung be-
einﬂussen müssen. Zudem kann die Präsenz und der nachfolgende Zerfall optisch
angeregter, kohärenter Phononen einen zusätzlichen Beitrag zur Gitterheizung lie-
fern. Elektronenbeugungsxperimente, bei denen die direkte Beobachtung dieses Pho-
nons möglich sind, beﬁnden sich zur Zeit im Aufbau. Die technische Umsetzung der
veränderten Geometrie bedarf hier einiger experimenteller Modiﬁkationen, die im
Anhang im Detail erläutert werden.
4.4 Thermisch induzierte Änderungen der Streuquer-
schnitte
Wie in den vorangegangenen Abschnitten angeführt wurde, unterliegt die Beugungs-
intensität der verschiedenen Ordnungen nach optischer Anregung nicht nur dem
Debye-Waller-Eﬀekt, sondern es gibt noch einen weiteren, ordnungsunabhängigen
Eﬀekt. Abbildung 4.22 zeigt die bereits in Abschnitt 4.1.2 gezeigten asymptotischen
Intensitäten aus den zeitaufgelösten Messungen an Gold. Während in den voran-
gegangenen Betrachtungen die Geradensteigung zu jedem Verzögerungszeitpunkt
ausgewertet wurde, um den Debye-Waller-Eﬀekt und somit die Gittertemperatur
aus den experimentellen Daten zu extrahieren, liefert der beobachtete Achsenab-
schnitt einen zusätzlichen Beitrag zum Einbruch der Beugungsintensität, den es zu
verstehen gilt.
Eine Vermutung ist, dass sich - bedingt durch die optische Anregung - die elastischen
oder inelastischen Streuquerschnitte ändern. Dies hat entweder eine Änderung der
Filmtransmission durch Erhöhung inelastischer Streuquerschnitte oder eine Absen-
kung der Beugungseﬃzienz durch Abnahme der elastischen Streuquerschnitte zur
Folge. Tatsächlich wurde eine temperaturabhängige Transmission dünner Schich-
ten für Elektronen mit 30 keV kinetischer Energie bereits 1964 von Boersch und
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Abbildung 4.22: Semilogarithmische Darstellung des Gesamteinbruchs der Intensität aller
beobachteter Beugungsordnungen (Gold). Der lineare Ausgleich zeigt den Verlauf gemäß
des Debye-Waller Gesetzes.
Mitarbeitern untersucht [81]. Die Autoren fanden experimentell für die temperatu-
rabhängige Transmission τ = I(T2)
I(T1)
den empirischen Zusammenhang
τ = e−b∆TD, (4.9)
wobei ∆T = T2 − T1 den Temperaturunterschied, D die Filmdicke und b einen ma-
terialabhängigen Parameter bezeichnen.
Als mögliche Erklärung geben die Autoren an, dass der Exponent gerade dem ei-
nes Streuvorganges gemäß bTD = Nσ(T )D entspricht, wobei N die Atomdichte
und σ(T ) den temperaturabhängigen Wirkungsquerschnitt des Prozesses bezeich-
net. Dieser Querschnitt σ(T ) lässt sich als eﬀektive Wirkungsﬂäche σ(T ) = pir(T )2
interpretieren, wobei der Wirkungsradius r(T ) sich durch das thermisch bedingte
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mittlere Auslenkungsquadrat < u2 > nähern lässt2:
r(T )2 ≈< u2 >= 3h¯
2
kBmatΘ2D
T (4.10)
Diese Annahme wird von den Autoren nicht weiter begründet. Für den materialab-
hängigen Parameter b ergibt sich somit der Ausdruck
btheo =
3h¯2
pikb
%
m2atΘ
2
D
, (4.11)
wobei %[kg/m3] die Massendichte bezeichnet.
Tabelle 4.5 zeigt die in dieser Arbeit experimentell ermittelten Parameter b gegen
die theoretischen Werte nach Gleichung 4.11 auf. Die verhältnismässig großen Fehler
in der Bestimmung von b (rund 50 %) ergeben sich aus den Fehlern der Tempera-
turbestimmung, der Schichtdicke und der Transmission. Trotz der verhältnismässig
einfachen - und nicht weiter begründeten - Modellannahmen liegen die experimentell
ermittelten Werte in der vorhergesagten Größenordnung.
Element D [nm] ∆T [K] τ [%] bexp [1/cmK] btheo [1/cmK]
Au 20± 2 80± 11 91.6± 2.1 545± 270 503
Cu 20± 2 105± 20 97.7± 1.3 110± 94 517
Ag 20± 2 31± 9 96.1± 0.7 647± 364 490
Bi (15..25)± 2 gemittelt gemittelt 249± 127 435
Tabelle 4.5: Auﬂistung der experimentell und theoretisch ermittelten Parameter b. Die Wer-
te für Wismut ergeben sich aus der Mittelung von Messungen an verschiedenen Schicht-
dicken.
2Man beachte, dass in dieser Herleitung lediglich die Projektion von < u2 > auf die Fläche
senkrecht zur streuenden Netzebene betrachtet wird. Für das mittlere Auslenkungsquadrat ergibt
sich somit ein unterschiedlicher Vorfaktor gegenüber dem bisher verwendeten Ausdruck.
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Mit aufgeführt sind bisher nicht dargestellte Messungen an 20 nm polykristallinen
Ag-Filmen. In diesen Messungen war der Signaleinbruch beinahe ausschließlich durch
den oben aufgeführten Eﬀekt bestimmt. Alle beobachteten Beugungsordnungen bra-
chen nach optischer Anregung um beinahe demselben prozentualen Anteil ein. An
diesem Beispiel zeigt sich, dass eine Vernachlässigung dieses Eﬀektes (bspw. durch
die Betrachtung von nur einer Beugungsordnung) zu einer vollkommen falschen In-
terpretation der Ergebnisse führen kann. Erst durch die simultane Beobachtung
mehrerer Beugungsordnungen lässt sich dieser Eﬀekt tatsächlich separieren.
Die in Tabelle 4.5 gezeigten Werte betrachten nur den Zustand vor und nach opti-
scher Anregung und sind somit statischer Natur. Von Interesse ist allerdings vielmehr
der zeitliche Verlauf des optisch induzierten Prozesses. Zeigt sich die Zunahme des
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Abbildung 4.23: Zeitlicher Verlauf der Geradenparameter des semilogarithmischen Intensi-
tätseinbruches. Die durchgezogenen Linien repräsentieren angepasste Exponentialfunktio-
nen mit der Zeitkonstante 4.7 ps.
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Streuquerschnittes tatsächlich temperaturabhängig, so sollte der zeitliche Verlauf
des Achsenabschnittes (Transmission) der selben Zeitkonstante folgen wie die Zu-
nahme der Gittertemperatur (Steigung) nach optischer Anregung.
Abbildung 4.23 zeigt den zeitlichen Verlauf des Achsenabschnittes und der Aus-
gleichsgeradensteigung am Beispiel der Rohdaten der Goldmessungen (Abschnitt
4.1.2) auf. Deutlich ist zu erkennen, dass beide Kurven einen identischen zeitlichen
Verlauf zeigen. Es stellt sich also quasi-instantan mit der Zunahme der Gittertem-
peratur eine weitere Absenkung der Beugungsintensität - neben dem Debye-Waller-
Eﬀekt - ein.
Man beachte, dass die hier dargestellten Ergebnisse lediglich die Interpolation der
Messdaten für dhkl → 0 darstellen. In der Arbeit von I. Rajkovic [64] wurde jedoch
der Einbruch der Intensität der (000)-Ordnung direkt in Beugungsexperimenten an
22 nm Bi(001)-Schichten zeitaufgelöst nachgewiesen.
Verwunderlich ist, dass dieser Eﬀekt bisher in der Literatur bei zeitaufgelöster Mes-
sungen nicht diskutiert oder berücksichtigt worden ist. Durch die Zunahme des Quer-
schnittes auf derselben Zeitskala wie die Gittertemperatur zeigt sich zwar im zeit-
lichen Bild keine signiﬁkante Verfälschung der Daten, die Absolutintensitäten der
Beugungsreﬂexe können jedoch durch diese Eﬀekte durchaus verfälscht werden. Es
ist somit zwingendst notwendig, diese Eﬀekte zu berücksichtigen.
Die hier geschilderten Beobachtungen liefern einen Ausblick auf eine neue Messme-
thodik zur Bestimmung des zeitlichen Aufheizverhaltens. Anstatt die (schwachen)
Beugungsreﬂexe zeitaufgelöst zu beobachten, könnte es ausreichen, den zeitlichen
Verlauf der Filmtransmission nach optischer Anregung zu verfolgen. Eine solche
Messung würde experimentell einfacher zu realisieren sein und eine weitaus höherer
Messgenauigkeit erlauben (siehe Abschnitt 5.2.2).
4.4. Thermisch induzierte Änderungen der Streuquerschnitte 119
Zusammenfassung
Im Rahmen dieser Arbeit sind zeitaufgelöste Elektronenbeugungsexperimente an
dünnen Metall- und Bi-Filmen durchgeführt worden. Die anhand des Debye-Waller-
Eﬀektes bestimmte Gitteraufheizung erfolgt in den betrachteten Metallﬁlmen in 1
ps (Cu) und 5 ps (Au). Die experimentellen Daten zeigen sich im Rahmen des
Zwei-Temperatur-Modelles in guter Übereinstimmung mit vollkommen unabhän-
gigen Messungen des zeitlichen Verlaufs der Elektronentemperatur nach optischer
Anregung.
Bei den Messungen an Bi-Filmen konnte ein Aufheizverhalten auf zwei Zeitskalen
beobachtet werden. Dieses Verhalten ist schichtdickenabhängig und konnte für dicke
Schichten nicht mehr beobachtet werden. Die Ergebnisse beﬁnden sich in Über-
einstimmung mit Messungen der Dwayne-Miller-Gruppe (Toronto), die für dicke
Schichten ebenfalls nur ein monoexponentielles Verhalten beobachtet haben. Eine
endgültige Erklärung für dieses Verhalten liegt noch nicht vor. Weiterführende Expe-
rimente zur Klärung dieses Verhaltens sind bereits geplant und die experimentellen
Voraussetzungen hierfür im Rahmen dieser Arbeit geschaﬀen worden.
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Kapitel 5
Zusammenfassung und Ausblick
5.1 Zusammenfassung der Resultate
Im Rahmen dieser Arbeit ist in intensiver Zusammenarbeit mit Ivan Rajkovic [64]
ein Elektronenbeugungsexperimente aufgebaut und - im Rahmen der experimentel-
len Möglichkeiten - hinsichtlich Genauigkeit und Zeitauﬂösung optimiert worden.
Dieses Experiment ist das einzige zur Zeit vorhandene Elektronenbeugungsexpe-
riment mit Sub-ps zeitlicher Auﬂösung außerhalb des amerikanischen Kontinents.
Die verbleibenden Grenzen und Problematiken dieses Aufbaus sind erkannt und
beim Bau und der Planung eines zusätzlichen, verbesserten Aufbaus berücksichtigt
worden. Zur Zeit der Niederschrift dieser Arbeit beﬁndet sich dieser Aufbau kurz
vor der Fertigstellung. Zahlreiche im Rahmen dieser Arbeit gelöste Probleme wie
die Entwicklung einer geeigneter Meßsoftware oder Vorgehensweise zur Bestimmung
der optimalen experimentellen Parameter sind erfolgreich gelöst worden und bilden
auch für folgende Experimente eine solide Grundlage.
Zeitaufgelöste Experimente sind an dünnen Metall- und Bi-Schichten durchgeführt
worden. Durch den Debye-Waller-Eﬀekt ließ sich erfolgreich das Aufheizverhalten
in diesen Filmen nach optischer Kurzimpulsanregung beobachten. Die Beobachtung
dieser Eﬀekte erforderte hohe Anforderungen an die Stabilität der Elektronenquelle
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und des gesamten Experimentes, welche durch zahlreiche Verbesserungen und Op-
timierungen des in [64] dargestellten Aufbaus erreicht werden konnten. So konnten
in Kupfer Intensitätsänderungen von nur einigen wenigen Prozent beobachtet wer-
den - eine Genauigkeit, die unter Berücksichtigung der geringen Anzahl abfragender
Elektronen pro Impuls durchaus nahe an der Grenze des statistisch Möglichen liegt.
Meines Wissens nach stellen diese Messungen die ersten ihrer Art dar und fügen sich
in eine Reihe von Experimenten ein, die im Zeitraum von einigen Jahren erfolgreich
verschiedenste Eﬀekte in Festkörpern und an Oberﬂächen nach optischer Anregung
mit Hilfe der zeitaufgelösten Elektronenbeugung beobachtet haben.
Die an metallischen Filmen durchgeführten Experimente zeigen ein zeitlich nähe-
rungsweise exponentielles Aufheizverhalten innerhalb von 1 ps (Cu) bzw. 5 ps (Au).
Die Ergebnisse lassen sich im Rahmen des Zwei-Temperatur-Modelles direkt mit
Messungen an dem elektronischen System vergleichen und zeigen eine sehr gute
Übereinstimmung mit dem von dem Modell vorhergesagten Verhalten. Obwohl die-
ses Modell keine detaillierten Auskünfte über die zugrunde liegenden Wechselwir-
kungsprozesse zwischen elektronischem und phononischem System liefert lässt sich
das beobachtete Verhalten auf makroskopischer Skala erklären und hinreichend gut
analytisch beschreiben. Eine Änderung der Anregungsbedingungen zeigte in beiden
Metallen keine signiﬁkante Änderung des zeitlichen Verhaltens.
Die Messungen an dünnen Wismut-Schichten zeigten überraschende Ergebnisse.
Die Aufheizung des Gittersystems erfolgt hier auf zwei Zeitskalen. Das Gittersy-
stem heizt zunächst auf einer kurzen Zeitskala unter einer Pikosekunde rasch auf,
gefolgt von einem weiteren Heizmechanismus auf der Zeitskala von 5 ps. Keine signi-
ﬁkante Abhängigkeit dieses Verhaltens von der Anregungsﬂuenz oder -wellenlänge
konnte in den hier durchgeführten Messungen festgestellt werden. Deutliche Än-
derungen zeigten sich jedoch bei Änderung der Schichtdicke. So wurde bei dicken
Schichten lediglich ein einfacher exponentieller Verlauf beobachtet. Im Rahmen die-
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ser Arbeit konnte die Ursache für dieses Verhalten nicht eindeutig geklärt werden.
Unabhängige theoretische Vorhersagen und Messungen deuten jedoch auf eine starke
Änderung der elektronischen Struktur von Wismut mit abnehmender Schichtdicke
hin. Solche Änderungen könne natürlich auch Änderungen des Kopplungsverhaltens
zwischen elektronischem und phononischem System mit sich führen. Ebenso könn-
te der Zerfall des optischen A1g-Phonons in akustische Phononen zur Aufheizung
des Gittersystems auf der kurzen Zeitskala beitragen. Warum dieser Zerfall jedoch
schichtdickenabhängig ist, kann an dieser Stelle nicht erklärt werden. Eine direkte
Beobachtung der optischen Phononen war aufgrund der experimentellen Geometrie
leider nicht möglich. Diese Experimente sind jedoch geplant und bedürfen der An-
wendung einiger experimenteller Tricks, die im nachfolgenden Abschnitt erklärt
werden. Der Grundstein zu diesen Experimenten wurde im Rahmen dieser Arbeit
gelegt.
Es wurde gezeigt, dass sich die Gitteraufheizung nach optischer Kurzimpulsanregung
durch den Debye-Waller-Eﬀekt direkt beobachten lässt. Diese Möglichkeit ergänzt
optischen Messungen des Verlaufes der Temperatur des elektronischen Systems. Die
neu entwickelte und optimierte Methode der zeitaufgelösten Elektronenbeugung er-
höht den Anwendungsbereich räumlich hochauﬂösender Messmethoden auf verschie-
denste Probenmaterialien und -morphologien, die zeitaufgelöster Röntgenbeugung
aufgrund der unterschiedlichen Eindringtiefen der beteiligten Stahlungsformen ver-
währt bleiben. Diese beiden Methoden können als komplementär betrachtet wer-
den und liefern in Kombination eine Vielzahl an Möglichkeiten zur Beobachtung
ultraschneller Prozesse mit atomarer räumlicher Auﬂösung.
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5.2 Ausblick
5.2.1 Verbesserung der Zeitauﬂösung in TED
Der im Rahmen dieser Arbeit verwendete experimentelle Aufbau liefert mit einer
zeitlichen Auﬂösung von rund 800 fs zwar die Möglichkeit zur Beobachtung ul-
traschneller Gitterdynamik, stellt jedoch keineswegs die Grenze des experimentell
Möglichen dar.
Die in Abschnitt 2.3 aufgeführten Verbreiterungsmechanismen ultrakurzer Elektro-
nenimpulse lassen sich durch verhältnismässig einfache Maßnahmen weiter minimie-
ren. Zur Zeit der Niederschrift dieser Arbeit beﬁndet sich eine weitere Elektronen-
quelle und eine neue Experimentierkammer im Aufbau, in der die entsprechenden
Maßnahmen zur weiteren Erhöhung der zeitlichen Auﬂösung getroﬀen wurden.
Die Quelle wird Beschleunigungsspannungen bis zu 60 kV benutzen, um Raum-
ladungseﬀekte weiter zu minimieren. Hierzu werden auch sämtliche Abstände zwi-
schen den einzelnen Komponenten sowie deren Größe weiter minimiert. Ebenso wird
versucht, durch den Einsatz einer monolithischen Photokathode aus Quarzglas die
Extraktionsfeldstärken weiter zu erhöhen. Als Photokathode soll eine dünne Gold-
schicht dienen, deren Photoemissionsspektrum eine schmalere Energieverteilung lie-
fert als die bisher verwendeten Silberﬁlme [82]. Die für diesen Aufbau zu erwartende
Zeitauﬂösung wird unterhalb von 250 fs liegen.
Eine genauere Probenhalterpositionierung wird in Zukunft auch destruktive Mes-
sungen, bei denen das Probenmaterial systematisch abgerastert werden muss, er-
möglichen. Mit solchen Messungen können bspw. optisch induzierte Fest-Flüssig-
Phasenübergänge zeitaufgelöst studiert werden.
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Viele im Rahmen dieser Arbeit erworbenen Erkenntnisse können dazu benutzt wer-
den, Problematiken im Vorhinein zu erkennen und beim Aufbau dieses neuen Experi-
mentes zu berücksichtigen. So werden beispielsweise optische Laufwege verkürzt, um
den Einﬂuss von Strahllageschwankungen des Lasersystems weiter zu minimieren.
5.2.2 Zeitaufgelöste Transmissionsmessungen
Wie in Abschnitt 4.4 dargestellt wurde, beobachtet man nach optischer Anregung
von Metallﬁlmen eine Abnahme der Intensität der transmittierten (000)-Ordnung.
Dieser Einbruch ﬁndet auf der selben Zeitskala wie die Aufheizung des Gittersy-
stemes statt. Hieraus ergibt sich möglicherweise ein interessanter Ausblick für zu-
künftige Experimente zur Bestimmung des Aufheizverhaltens. Bestätigt sich das von
Boersch und Mitarbeitern [81] beobachtete Verhalten auch für kurze Zeitskalen, er-
gibt sich folgender experimenteller Ansatz zur Beobachtung der Gitteraufheizung:
Anstatt die schwachen Beugungsordnungen (hkl) zu betrachten, beobachtet man die
um zwei bis drei Größenordnungen intensivere (000)-Ordnung und betrachtet deren
zeitlichen Verlauf nach optischer Anregung. Die hier beobachtbaren Intensitätsein-
brüche lassen zwar nicht auf die Gittertemperatur, jedoch auf die charakteristische
Zeitskala für den Heizprozess schließen.
Aufgrund der hohen Intensität der (000)-Ordnung könnten solche Experimente mit
weitaus schwächer geladenen (und somit kürzeren) Elektronenimpulsen durchge-
führt werden. Ebenso könnte auf eine magnetische Fokussierung verzichtet werden,
da kein scharfes Beugungsbild mehr erzeugt werden muss. Die Detektion des Messsi-
gnals könnte mit einem einkanaligen Detektor ohne Ortsauﬂösung erfolgen. Der Ein-
satz der rapid-scanning-Methode würde in solchen Messungen aufgrund geringerer
Integrationszeiten sämtliche niederfrequenten Störeinﬂüsse des Messprozesses aus-
schalten.
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Ein solches Experiment würde also die Möglichkeit liefern, mit weniger technischem
Aufwand und höherer Zeitauﬂösung die Aufheizung des Gittersystemes verschiede-
ner Materialien nach optischer Anregung indirekt zu beobachten.
5.2.3 Experimente in reﬂektiver Geometrie (RHEED)
Einer der wesentlichen Nachteile der in dieser Arbeit beschriebenen experimentellen
Anordnung ist die Beschränkung des Probenmaterials auf dünne Filme. So ist es
nicht möglich, solch dünne Filme aus beliebigen Materialien mit wohldeﬁnierten kri-
stallinen Orientierungen herzustellen. Ein konkretes Beispiel stellen hier die epitak-
tisch gewachsenen Bi-Filme dar, bei denen durch den Einfall in die (001)-Richtung
das optische A1g-Phonon nicht beobachtet werden kann. Eine naheliegende Lösung
dieses Problem ist die Variation des Einfallswinkels der Elektronenimpulse auf das
Probenmaterial. Bestrahlt man die Bi-Filme unter einem anderen Winkel wird die
Bragg-Bedingung auch für Reﬂexe mit l 6= 0 unter kleinen Beugungswinkeln erfüllt.
Abbildung 5.1 vergleicht die Beugungsbilder für senkrechte Einfall und Einfall unter
einem Winkel von 20◦.
Ein hiermit verbundenes Problem ist der Verlust an zeitlicher Auﬂösung durch den
in Abschnitt 3.6 dargestellten Eﬀekt des velocity mismatch. Treﬀen die Elektronen-
und optischen Anregeimpulse auf das Probenmaterial, so ergibt sich eine zusätzliche
zeitliche Verschmierung durch die unterschiedlichen Geschwindigkeiten von Elektro-
nen und Photonen. Dieses Problem ist insbesondere in reﬂektiver experimenteller
Geometrie (RHEED) von Bedeutung, wo bei einem Einfallswinkel der Elektronen
von nur einigen Grad gearbeitet wird. Diese Geometrie erlaubt es, aufgrund der ge-
ringeren eﬀektiven Eindringtiefe der Elektronen oberﬂächenempﬁndlich zu arbeiten.
Hier ergeben sich ganz neue Möglichkeiten für die Bereitstellung des Probenmateri-
als, da verschiedenste Materialien auf beliebig dicke Substrate aufgebracht werden
können. Eine weitere Möglichkeit ist die Untersuchung nanostrukturierter Oberﬂä-
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chen in einer RHEED-artigen, allerdings durchstrahlenden Geometrie. Alle diese
Möglichkeiten erweitern die Palette des verwendbaren Probenmaterials ungemein,
führen allerdings zum velocity-mismatch.
Eine mögliche Lösung dieses Problems ist die Anwendung sogenannter schrägge-
steller Intensitätsfronten (tilted pulse fronts). Durch den Einsatz winkeldispersiver
optischer Elemente werden die Intensitätsfronten der optischen Anregungsimpulse
verkippt, so das an jedem Ort auf der Probe Elektronen und Photonen zum sel-
ben Zeitpunkt auf das Probenmaterial einfallen. Im Rahmen dieser Arbeit ist der
Grundstein für diese Kompensationsmöglichkeit gelegt worden. Eine entsprechend
vakuumtaugliche Elektronenquelle mit Fokussierung und eine optische Einheit zur
Schrägstellung ist entwickelt worden. Die Details dieser Komponenten werden in
Anhang A erklärt.
Abbildung 5.1: Vergleich der Beugungsbilder bei senkrechtem Einfall (links) und Einfall
unter einem Winkel von 20◦zur Probennormalen. Die roten Punkte zeigt die durch D. von
der Linde berechnete Lage der Reﬂexe gemäß der Laue-Gleichung.
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Anhang A
Experimente in reﬂektiver Geometrie
(RHEED)
Im Rahmen dieser Arbeit sind erste Schritte zur Vermeidung der mit der reﬂektiven
Geometrie eingehenden Einbußen der Zeitauﬂösung gemacht worden. Die Zeitauf-
lösung in solchen Experimenten ist durch den velocity-mismatch begrenzt. In den
nachfolgenden Abschnitten wird die Problematik kurz erklärt, eine theoretische Ein-
führung in die Schrägstellung optischer Intensitätsfronten gegeben und erste Expe-
rimente zum optischen Nachweis vorgestellt.
A.1 Velocity mismatch
Treﬀen die optischen Anregeimpulse und die Elektronen-Abfrageimpulse unter schrä-
gen Winkeln auf das zu untersuchende Probenmaterial, so ergibt sich durch die un-
terschiedlichen Geschwindigkeiten der beiden Impulse eine Verschmierung der zeit-
lichen Auﬂösung. Hier wird speziell der Eﬀekt für die oberﬂächensensitive Beugung
in RHEED-Geometrie diskutiert.
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Unter der Annahme, dass die optischen Anregeimpulse senkrecht auf das Probenma-
terial einfallen, ergibt sich die zeitliche Verschmierung durch die unterschiedlichen
Ankunftszeiten von Elektronen und Photonen zu
∆tvmm =
dcos(Θ)
ve
(A.1)
wobei d die abgefragte Probenbreite, ve die Elektronengeschwindigkeit und Θ den
Einfallswinkel der Elektronen (gemessen gegen die Oberﬂäche) auf das Probenma-
terial bezeichnen. Für Elektronen mit der kinetischen Energie von 30 keV (ve ≈ c3)
beträgt diese Verschmierung bei einem Einfallswinkel von 5 Grad rund 10 ps pro
Millimeter Probenbreite.
Zur Kompensation dieses Eﬀektes bietet es sich an, die Intensitätsfront der opti-
schen Anregungsimpulse gegenüber deren Phasenfront so zu verkippen, dass beide
Impulse an jedem Ort auf der Probe zum selben Zeitpunkt auftreﬀen. Diese zur
Kompensation notwendige Schrägstellung γ berechnet sich zu
tan(γ) =
c
ve
cos(θ), (A.2)
wobei c die Lichtgeschwindigkeit bezeichnet. Für die oben genannten Parameter
ergibt sich bspw. eine notwendige Schrägstellung von 71.5◦.
γ
θ Probe
Elektronenimpuls
   optischer
Anregeimpuls
d
Abbildung A.1: Kompensation des velocity mismatch durch schräggestellte Impulsfronten.
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Abbildung A.2: Notwendige Schrägstellung der optischen Intensitätsfront in Abhängigkeit
von der kinetischen Elektronenenergie für verschiedene Einfallswinkel θ.
Eine solche Schrägstellung lässt sich durch den Einsatz winkeldispersiver optischer
Elemente realisieren [104, 105, 106]. Details hierzu werden in dem anschließenden
Abschnitt erläutert und diskutiert.
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A.2 Schräggestellte Intensitätsfronten
Triﬀt ein Bündel von Strahlen auf ein optisches Element mit der Winkeldispersion
dΘ
dλ
, so ergibt sich die Schrägstellung γ der Impuls- gegenüber der Phasenfront zu
tan(γ) = −λdΘ
dλ
(A.3)
wobei λ die Wellenlänge bezeichnet. Dies lässt sich leicht anhand des Fermatschen
Prinzips und der geometrischen Strahlkonstruktion an einem Prisma einsehen [104].
Ebenso lässt sich dieser Eﬀekt natürlich auch durch eine umfangreichere Rechnung
im Wellenbild verstehen.
Die für die Kompensation des velocity mismatches großen notwendigen Schrägstel-
lungswinkel können nur durch hochdispersive Elemente wie bspw. optische Reﬂexi-
onsgitter erreicht werden. Die Winkeldispersion eines Reﬂexionsgitters mit der Li-
nienzahl g−1 [1/m] lässt sich durch die Gittergleichung mλ = g(sin(Θe)− sin(Θo))
berechnen und ergibt sich für m=1 zu
dΘo
dλ
= − 1
gcos(Θo)
. (A.4)
Θe/o bezeichnet hier Einfalls- und Ausfallswinkel (gemessen von der Oberﬂächen-
normalen) des Gitters. Die durch ein solches Gitter erzeugte Schrägstellung ergibt
sich somit zu
tan(γ) =
λ
g
(cos(Θo))
−1 (A.5)
und hängt neben dem Verhältnis Wellenlänge zu Strichbreite g auch von dem Re-
ﬂexionswinkel Θo ab. Die Reﬂexionswinkel berechnen sich aus der Gittergleichung
und hängen somit ihrerseits von der genauen experimentellen Geometrie und der
Strichbreite ab.
Für die Erzeugung ultrakurzer Impulse mit schräggestellter Intensitätsfront muss
ein weiterer, wichtiger Eﬀekt berücksichtigt werden. Ultrakurze Impulse besitzen
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Abbildung A.3: Experimentelle Realisierung der dispersionsfreien Verzögerungsstrecke.
eine endliche spektrale Breite ∆ω, die durch das Impulsdauer-Bandbreite-Produkt
abgeschätzt werden kann. Für Impulse mit zeitlich Gaussschem Proﬁl gilt
∆tp ·∆ω ≥ 4ln(2) ≈ 2.8 (A.6)
wobei ∆tp und ∆ω die vollen Halbwertsbreiten der Verteilungen bezeichnen. Ein
bandbreitenbegrenzter Impuls mit ∆tp=50 fs Dauer und der Zentralwellenlänge
λ0 = 800 nm besitzt somit eine spektrale Breite ∆λ ≈ 19 nm. Ein solcher Impuls
würde bei Einfall auf ein hochwinkeldispersives Element in verschiedene Beugungs-
richtungen reﬂektiert werden und räumlich auseinanderlaufen.
Dieser Eﬀekt kann durch die Verwendung einer sogenannten dispersionsfreien Ver-
zögerungsstrecke (zero dispersion delay line) kompensiert werden. Eine solche An-
ordnung gleicht einer optischen 4f-Abbildung und kann somit als Abbildung der
Gitteroberﬂäche auf die Probe verstanden werden. Es kann gezeigt werden, dass
innerhalb einer solchen Anordnung sämtliche spektralen Komponenten der Impulse
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Abbildung A.4: Zur Lage der Intensitätsfront und Fläche konstanter Impulsdauer für räum-
lich ausgedehnte Impulse.
den selben optischen Weg zurücklegen. Die Dispersion der vom Gitter reﬂektierten
Impulse wird daher vollkommen kompensiert. Das Resultat ist ein ultrakurzer Im-
puls mit schräggestellter Intensitätsfront.
Bei der Anwendung einer solchen Verzögerungsstrecke ergibt sich jedoch praktisch
ein weiteres Problem. Die Impulse mit der endlichen räumlichen Strahlbreite fallen
unter nicht lotrechten Winkeln auf das Beugungsgitter, welches seinerseits verkippt
gegenüber der Reﬂexionsrichtung der Impulse ist. Die exakte Rekompression der Im-
pulse ﬁndet jedoch in der Ebene statt, die der optisch abgebildeten Gitteroberﬂäche
(spiegelverkehrt) entspricht. Diese Ebene (Die Fläche konstanter Impulsdauer) ist
sowohl zu der Probenoberﬂäche als auch zu der Intensitätsfront (Fläche konstanter
Intensität) verkippt (Abbildung A.4). Daher liegt hier nahe, die Probenoberﬂäche
genau in diese Ebene zu legen. Hierfür sind dann allerdings weitaus größere Schräg-
stellungswinkel der Intensitätsfront notwendig. Der experimentell am einfachsten zu
realisierende Fall ist, wenn die Impulse (Phasenfronten) senkrecht auf die Probe ein-
fallen, wie in Abbildung A.3 dargestellt.
Die exakte Rekompression der Impulse ist in dieser Anordnung daher nur für die
Punkt-zu-Punkt Abbildung des Mittelpunktes gewährleistet. Die räumlichen Flan-
ken des Impulsproﬁles unterliegen weiteren Phasendiﬀerenzen und sind somit bei
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Kontakt mit der Probenoberﬂäche entweder noch nicht rekomprimiert oder bereits
vorher rekomprimiert.
Die durch die Gruppengeschwindigkeitsdispersion (Group Velocity Dispersion)
Φ(2) = d
2Φ
dω2
erzeugt Verlängerung eines optischen Impulses der Dauer t0 und spek-
tralen Breite ∆ω lässt sich durch
∆t ≈
√
t20 + (Φ
(2)∆ω)2 − t0 (A.7)
approximieren. Setzt man hier die GVD des Gitters
Φ(2) = − λ
3
2pic2g2cos(Θo)2
· s, (A.8)
wobei s = D
2cos(Θo)
die zusätzliche bzw. fehlende Laufstrecke (bedingt durch die
Neigung des Gitters bezüglich der Probennormalen) bezeichnet, so ergibt sich eine
zusätzliche Verschmierung der Impulsdauer, welche nahezu linear mit der Proben-
breite D wächst.
Die Wahl der optimalen experimentellen Geometrie und der optimalen Winkeldi-
spersion hängt also nicht nur von der notwendigen Schrägstellung, sondern auch von
der beleuchteten Probenbreite ab. Es zeigt sich, dass der voran beschriebene Eﬀekt
zu einer Korrektur der optimalen Gitterstellung führt, d.h. die optimale Schrägstel-
lung der Impulsfront beträgt für die oben angegebenen Parameter und einem Gitter
mit 2000 Strichen pro Millimeter 70.45◦ anstatt den zunächst ermittelten 71.5◦. Die
zu erwartende Zeitauﬂösung bei optimaler Justage der Komponenten beträgt bei
einer Probenbreite von 2 mm 950 fs.
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A.3 Optischer Nachweis der Schrägstellung
Da die Schrägstellung von Intensitätsfronten oft ein störendes Nebenprodukt bei
der Fehljustage optischer Kompressoren in Ultrakurzimpulssystemen ist, wurden ei-
nige experimentelle Techniken zum optischen Nachweis solcher Schrägstellungen ent-
wickelt [107, 109, 110, 108]. Im Rahmen dieser Arbeit wurden solche Experimente in
vereinfachter Form durchgeführt. Ziel dieser Experimente war weniger der Nachweis
der Schrägstellung als vielmehr die Abschätzung der notwendigen Justagegenauig-
keit des optischen Aufbaus. Abbildung A.5 zeigt schematisch ein solches Experiment.
Eine mit einer alkoholischen Lösung des Farbstoﬀes Rhodamin 6G gefüllte Küvette
wird von zwei Seiten mit Laserimpulsen bestrahlt. Der Farbstoﬀ ﬂuoresziert nach
Anregung durch Zwei-Photonen-Absorption, so dass das die räumliche Intensitäts-
verteilung der Fluoreszenz dort ein Maximum besitzt, wo die Intensitätsmaxima der
beiden Impulse sich räumlich überlappen.
Abbildung A.5a zeigt ein Bild der durch zwei in der Küvette kollidierenden Impul-
se hervorgerufenen Fluoreszenz, wobei der von links einlaufende Impuls in nullter
Beugungsordnung von einem Gitter reﬂektiert wird (dies entspricht grade dem Spie-
Küvette mit Farbstofflösung
ohne Schrägstellung mit Schrägstellung
a) b)
Abbildung A.5: Zur Zwei-Photonen-Fluoreszenz. a) Korrelation in 0ter Beugungsordnung
(Spiegelrelﬂex) b) Korrelation mit schräggestellter Intensitätsfront.
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gelreﬂex des Gitters, bei dem keine Winkeldispersion und somit keine Schrägstellung
der Intensitätsfront vorhanden ist). Abbildung A.5b hingegen zeigt die Aufnahme bei
Reﬂexion in erster Beugungsordnung. Deutlich zu erkennen ist die Verkippung des
Fluoreszenzmaximums gegenüber der Horizontalen, erzeugt durch die schräggestell-
te Intensitätsfront des von links einlaufenden Impulses. Ein ähnliches Experiment
wurde mit Hilfe der Frequenzverdoppelung in einem nichtlinearen optischen Kristall
(BBO) durchgeführt. Im Gegensatz zu dem ersten Experiment muss hier der Über-
lapp der beiden Impulsfronten genau in der durch den Kristall bestimmten Ebene
stattﬁnden. Zwei optische Impulse laufen von verschiedenen Seiten in den Kristall
und erzeugen dort die zweite Harmonische.
nichtlinearer 
    Kristall
Impulsfront 1
Impulsfront 2
a)
b)
α
α
γ
SHG-Signal
Abbildung A.6: Zum optischen Nachweis mit Hilfe der SHG a) ohne Schrägstellung b) mit
schräggestellter Intensitätsfront.
138 Anhang A. Experimente in reflektiver Geometrie (RHEED)
Der von rechts einlaufenden Impuls ist hierbei zur Horizontalen um einen kleinen
Winkel α ≈ 3◦ verkippt, so dass der Überlapp der Intensitätsmaxima der beiden
Impulse auf einer Geraden liegt (Abbildung A.6a). Wird die Intensitätsfront des
von rechts einlaufenden Impulses nun durch Reﬂexion an einem Gitter um den Win-
kel γ gegenüber der Vertikalen gedreht, so überlappen die Intensitätsmaxima an
unterschiedlichen vertikalen Positionen und das Kreuzkorrelationssignal dreht sich
(Abbildung A.6b).
In den Experimenten zeigte sich, dass - bedingt durch die experimentelle Geometrie
- die gemessenen Schrägstellungswinkel sehr unempﬁndlich gegenüber der exakten
Gitterstellung sind. Bewegt man das Gitter um ca. 0.5◦ aus der optimalen Posi-
tion, laufen die vom Gitter reﬂektierten Impulse aus der Abbildungsoptik (dem
4f-Aufbau) heraus, und es lässt sich kein Kreuzkorrelationssignal mehr beobachten.
Innerhalb des gegebenem Spielraums von 0.5◦ ließ sich keine Änderung der Schräg-
stellung oder der Breite des Korrelationssignals feststellen. Für den Einsatz eines
solchen Aufbaus in RHEED-Experimenten ist also keine allzu präzise Justage des
Gitterwinkels notwendig. Anders zeigte sich der Aufbau sehr sensibel gegenüber
Fehljustage der Abbildungsoptik. Wird die Gitteroberﬂäche nicht genau durch die
Optik abgebildet, kommt es zu keinem Korrelationssignal1. Die erreichten Spitzen-
intensitäten sind aufgrund fehlender Rekompression nicht hoch genug, so dass sich
kein ordentliches Korrelationssignal ergibt. Es ist also zwingendst notwendig, einen
präzise justierten 4f-Aufbau zur Abbildung der Gitteroberﬂäche zu verwenden.
A.4 UHV-taugliche Elektronenquelle
Die in den vorangegangenen Kapitel dargestellte Elektronenquelle erster Generation
ist lediglich zum Einsatz in Hochvakuumumgebungen geeignet und an das TED-
1Dies wurde in dem SHG-Aufbau festgestellt. Bei der 2-Photonen-Fluoreszenz würde sich das
Kreuzkorrelationssignal schlichtweg entlang der horizontalen Achse verschieben
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Experiment angepasst. Aus diesem Grunde wurde speziell für die Experimente in
RHEED-artiger Geometrie eine neue Elektronenquelle konstruiert. Abbildung A.7
zeigt eine Fotograﬁe der Quelle.
Die Quelle besteht aus einer Stahlkonstruktion, in der Photokathode, Anode und
magnetische Linse eingefasst sind. Maßgeblich für die Konstruktion der Quelle wa-
ren die in dem RHEED-Experiment der AG Horn-von Hoegen vorhandenen geome-
trischen Einschränkungen [111]. In dieser Experimentierkammer sind Detektor und
Achse der Elektronenquelle um 12 Grad zueinander verkippt. Um die Einfallsrich-
tung der Elektronen gegenüber dem Detektor und der Probe anpassen zu können,
wurde die gesamte Quelle mit einem ﬂexiblen Wellbalg versehen. Durch entsprechen-
Abbildung A.7: Fotograﬁe der UHV-tauglichen Elektronenquelle.
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de Neigung der Quelle lässt sich somit der Elektronenstrahl zur Charakterisierung
direkt auf dem Detektor oder für RHEED-Experimente in Reﬂexion von der Pro-
benoberﬂäche beobachten. Da in der experimentellen Geometrie die Quelle zum
Detektor verkippt ist, läuft man nicht Gefahr, die Mikrokanäle des Detektors durch
die optischen Impulse zu zerstören (siehe Abschnitt 3.1.2.1). Aus diesem Grund wur-
de für die Photokathode in dieser Quelle eine 10 nm dicke Goldschicht benutzt. Die
Verwendung von Gold als Kathodenmaterial begünstigt die Begrenzung der durch
die Geschwindigkeitsdispersion erzeugten Verlängerung der Elektronenimpulsdauer
(Abschnitt 2.3). Der Aufbau der Beschleunigungsregion und die Anode gleichen der
Quelle erster Generation.
Die magnetische Linse wurde direkt hinter die Anodenplatte befestigt. Im Gegensatz
zur Quelle erster Generation wurde hier ein UHV-tauglicher, Kapton(Polyimid)-
isolierter Kupferdraht als Spulendraht benutzt. Der nicht abgeschirmte Spalt, durch
den die magnetischen Feldlinien hier durchtreten können, wurden gegenüber der
Linse erster Generation nur 2 mm breit gewählt. Der optimale Fokussierungsstrom
ist hierdurch bei ähnlicher Abbildungsgeometrie mit nur 0.3 A ca. vier mal gerin-
ger als der der ersten Generation. Ein an der Linse angebrachtes Thermoelement
überwacht die Linsentemperatur während des gesamten Experimentes. Hier konnte
- bedingt durch den großﬂächigen Kontakt zur Aussenkammer - keine nennenswer-
te Temperaturerhöhung über die Dauer von Stunden nachgewiesen werden. Ebenso
ergaben sich durch die weitaus genauere Zentrierung der Linse gegenüber der An-
odenplatte weniger Abbildungsfehler. Die erreichte Fokusgröße betrug hier nur rund
290 µm FWHM entgegen der Fokalgröße von rund 500 µm bei der Quelle der ersten
Generation.
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Zusammenfassung
Die ersten Schritte für zeitaufgelöste Beugungsexperimente in reﬂektiver oder stark
gekreuzter Geometrie sind getan. Eine UHV-taugliche Elektronenquelle mit einer zu
erwartenden Impulsdauer von 500 fs ist konstruiert und charakterisiert worden. Die
Schrägstellung optischer Intensitätsfronten ist verstanden und optisch nachgewie-
sen worden. Bei dem Aufbau der optischen Komponenten sind hohe Anforderungen
an die Justagegenauigkeit der 4f-Abbildung zu stellen. Die erreichbare Zeitauﬂö-
sung in Experimenten mit den voran beschriebenen Parametern liegt mit 950 fs
knapp unterhalb der Pikosekunden-Grenze. Erste Experimente zum Nachweis die-
ser Zeitauﬂösung bedürfen entweder der Beobachtung eines hinreichend schnellen
Prozesses oder des räumlich aufgelösten zeitlichen Überlapps beider Impulse (siehe
Abschnitt 3.5 oder [13]).
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